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Absoluteichungen energiereicher 8-Strahler 
mit dem 42-Ziéhlrohr. 
Von 
F. G. HOUTERMANS, L. MEYER-SCHUTZMEISTER und D. H. VINCENT. 
Mit 3 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 14. August 1952.) 


1. Einleitung. 

Bei vielen Untersuchungen mit radioaktiven Isotopen ist es wesent- 
lich, die Aktivitat der Praparate, d.h. die Zahl der Zerfalle pro Zeit- 
einheit, zu kennen. Zu diesem Zweck hat man einige MeBmethoden fiir 
energiereiche $-Strahler ausgearbeitet, mit denen man eine Genauigkeit 
der Aktivitatsmessungen von 2 bis 3% erreichen kann. Um anzudeuten, 
daB es sich hierbei nicht um Vergleichsmessungen mit anderen Pra- 
paraten handelt, sondern daB die Zahl der Zerfallsakte pro Zeiteinheit 
direkt ermittelt wird, spricht man von absoluten Eichungen. Alle diese 
MeBmethoden sind nur bedingt befriedigend, so da8 man versuchen wird, 
die auf verschiedenen Wegen gewonnenen MeBergebnisse miteinander 
zu vergleichen. — 

Um einen Uberblick iiber die Anwendbarkeit und iiber die Genauig- 
keit der einzelnen Eichmethoden fiir die verschiedenen radioaktiven 
Isotope zu geben, soll hier kurz auf die Vor- und Nachteile der wichtigsten 
Eichmethoden fiir 6-Strahler eingegangen werden. Es wird sich dabei 
herausstellen, daB das 42-Zahlrohr fiir die energiereichen f-Strahler ein 
besonders geeignetes MeBinstrument ist. Es werden deshalb in dieser 
Arbeit einige Eichmessungen mit dem 42-Zahlrohr beschrieben und die 
méglichen Fehlerquellen diskutiert. 


2. Verschiedene EichmeBmethoden. 


a) Glockenzahlrohr. Eine spezielle Anordnung fiir diese MeBmethode, 
die PuTMAN! sehr genau beschrieben hat, ist in Fig. 1 dargestellt. Sie 
besteht im wesentlichen aus einer Kammer K, in der sowohl das fenster- 
lose Glockenzahlrohr ZR als auch das Praparat P untergebracht sind. 
Die ganze Kammer ist mit Zahlgas gefiillt. Die Blende B bestimmt den 
Raumwinkel, innerhalb dessen die vom Praparat ausgehende Strahlung 
vom Zahlrohr erfaBt wird. Die eingezeichneten Wande W schlieBen den — 
Einflu8 der Streustrahlung weitgehend aus. Die Riickstreuung kann 

fast vollstandig vermieden werden, wenn ausreichend diinne Praparat- 


1 Putman, J.L.: Brit. J. Radiol. 23, 46 (1950). 
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unterlagen benutzt werden und der Abstand zwischen Praparat und 
Kammerhoden hinreichend groB ist. 

Diese Anordnung ist fiir die Eichung von radioaktiven Isotopen ge- 
eignet, die pro Zerfall nur ein B--Teilchen emittieren. Bei Positronen- 
strahlern muB der Beitrag der Vernichtungsstrahlung beriicksichtigt 
werden. Falls weitere Strahlen beim Zerfall freiwerden, mu8 die Wahr- 
scheinlichkeit genau bekannt sein, mit der die zusatzliche Strahlung 
das Zahlrohr zum  Ansprechen 
bringt. Da diese Daten in den 
wenigsten Fallen vorliegen oder 
ermittelt werden kénnen, 1aBt sich 
die MeBmethode nur bei wenigen 
radioaktiven Isotopen verwenden. 
Ein weiterer wesentlicher Nachteil 
einer solchen Anordnung liegt in 
der Absorption der f-Strahlung 
im Zahlgas zwischen Praparat und 


Figsa Fig. 2. 


Fig. 1. Zahlanordnung mit fensterlosem Glockenzahlrohr zur Absoluteichung (nach J. L. Putman). 
ZR Zahlrohr; B Blende; K Kammer; W Wand zur Abschirmung der Streustrahlung; P Praparat. 


Fig. 2. Das 42-Zahlrohr im Querschnitt. Z,,Z, Zahlrohre; D Zahldrahte; S Schieber; P Praparat. 


Zahlrohr. Bei energiereichen f-Strahlern wie P® (E,.,.,=1,69 MeV) 
ergibt diese Absorption bei der in Fig. 1 gezeigten Anordnung nur eine 
Verringerung der Zahlrate (St6Be pro Zeiteinheit) von weniger als 1% ; 
bei energiearmen f-Strahlern dagegen nimmt die Zahlrate erheblich 
starker ab, bei S** (E,.., =0,167MeV) z.B. um etwa 30%. Da die ent- 
sprechende Korrektur mit einem groBen Unsicherheitsfaktor behaftet 
ist, sollte die MeBmethode nur bei energiereicher f-Strahlung Verwen- 
dung finden. Fiir diesen Fall 1a8t sich auch ein weiterer Fehler, der 
durch die Absorption der Strahlung im Praparat, die Selbstabsorption, 
gegeben ist, leicht vermeiden. Fiir energiereiche 6-Strahler kénnen nam- 
lich ausieichend diinne Praparate hergestellt werden. 


b) 4n-Zihlrohr. Einige der oben angegebenen Fehlerquellen fallen © 


bei der zweiten Anordnung fort, bei der das in Fig. 2 dargestellte Zahl- 


rohr verwendet wird. Man bezeichnet es als 42-Zahlrohr, da hier alle . 
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yom Praparat in den vollen Raumwinkel 42 ausgehenden Strahlen erfaBt 
werden. Eichmessungen mit diesem 42-Zahlrohr sind schon friiher12,3 
»eschrieben worden. Der groBe Vorteil dieses Verfahrens ist darin zu sehen, 
1aB seine Anwendbarkeit nur durch eine einzige Forderung begrenzt ist, 
lie fiir die weitaus meisten radioaktiven Isotope erfiillt ist: pro Zerfall 
nuB mindestens ein Teilchen emittiert werden, das mit Sicherheit ein Zihl- 
ohr zum Ansprechen bringt, wie etwa ein B*- oder ein B--Teilchen. Alle 
veiteren Einzelheiten des Zerfallsschemas brauchen also nicht bekannt 
su sein, und es ist im Gegensatz zu der oben angegebenen Anordnung 
sleichgiiltig, ob beim Zerfall ein oder mehrere vom Zahlrohr nachweis- 
sare Strahlen frei werden. Die einzige tibrigbleibende Fehlerquelle ist 
lie der Selbstabsorption. Da wir in der vorliegenden Arbeit nur energie- 
eiche f-Strahler betrachten wollen, bei denen die Po as ee 
lurch geeignet diinne Praparate nur Fehler von héchstens 1% verur- 
sacht, ist das 42-Zahlrohr das geeignete Eichinstrument. Die Eichung 
von energiearmen f-Strahlern mit dem 47-Zahlrohr wird in einer an 
Jeren Arbeit*+ beschrieben. 


c) Koinzidenzanordnung und Gaszdhlrohr. Der Ubersicht halber 
sollen hier noch die Gaszahlrohre, in denen die radioaktiven Isotope in 
zasférmigem Zustand ausgemessen werden, und die Koinzidenzanord- 
lungen erwahnt werden. 


Es sind dies die einzigén Verfahren, bei denen die Selbstabsorption 
ler 6-Teilchen auch bei kleinen Maximalenergien ohne Einflu8 auf das 
MeBergebnis ist. Sie haben aber auch erhebliche Nachteile. Die Koin- 
ridenzanordnung ist namlich nur fiir einige wenige Isotope geeignet, und 
jas Gaszahlrohr zeigt zumeist schlechte Zahleigenschaften. Bei der 
Fichung von energiereichen f-Strahlern wird man deshalb im allgemeinen 
yon der Anwendung beider Verfahren absehen. 


3. Die Eichmethode mit dem 4x-Zéahirohr. 


Das in Fig. 2 dargestellte 42-Zahlrohr besteht im wesentlichen aus 
sinem Messingzylinder. Ein etwa 1mm dicker Messingschieber S, der 
n die Mitte dieses Zylinders parallel zur Zylinderachse hineingeschoben 
werden kann, teilt den Zylinder in zwei Halften. Jede Zylinderhalfte 
wird durch einen Zahldraht D, der langs der Zylinderachse ausgespannt 
st, zu einem Zahlrohr ausgebildet, so da der Schieber S die beiden 
Zabilrohre Z, und Z, voneinander abtrennt. Das zu untersuchende Pra- 
parat P befindet sich tiber einer Bohrung in der Mitte des Schiebers S 


1 Haxet, O., u. F. G. Hourermans: Z. Physik 124, 705 (1948). 
2 SrricER, H.H., u. L.Cavarto: J. Res. Nat. Bur. Stand. 47, 41 (1951). 
3 CoHEN, R.: Ann. Phys. (12) 7, 185 (1952). 

ee MEYER-SCHUTZMEISTER, L., u. D.H. Vincent: Z. Physik 134, 9 (1952). 
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auf einer sehr diinnen Unterlage. Alle von dort ausgehenden Strahlen 
gelangen also entweder in das Zahlrohr Z, oder 2. 

Zur Eichung eines Praparates bringt man die Eichsubstanz in Lo- 
sung, von der man eine abgewogene Menge auf eine diinne Praparat- 
unterlage aufbringt. Nach dem Eintrocknen des Praparates wird die 
Unterlage so auf den Schieber gelegt, daB das Praparat sich tiber der 
Mitte der Bohrung befindet. Danach wird der Schieber S in den Zahler 
gebracht, das Zahlrohr evakuiert und mit der iiblichen Zahlgasfillung 
versehen. Da nur Praparate geeicht werden sollen, die bei jedem Zerfall 
mindestens ein f-Teilchen emittieren, und bei denen von der Absorption 
der Strahlung im Praparat und in der Praparatunterlage abgesehen werden 
kann, wird jeder Zerfallsakt registriert, entweder nur von einem der beiden 
Zahlrohre allein oder von beiden gleichzeitig. Das gleichzeitige An- 
sprechen von Z, und Z, kann, abgesehen von zufalligen Koinzidenzen, 
entweder durch ein f-Teilchen ausgelést sein, das durch Streuung an 
den Wanden oder im Gas beide Zahlrohre durchsetzt, oder durch einen 
Zerfall, bei dem mehrere vom Zahlrohr nachweisbare Teilchen frei 
werden. Man zahlt deshalb zur Bestimmung der Aktivitat nicht nur 
die Zahlrate in beiden Zahlrohren einzeln, N, und N,, sondern gleich- 
zeitig auch die Koinzidenzrate N,, zwischen Z, und Z,. Die Zahl der 
Zerfallsakte pro Zeiteinheit wird dann durch N = N, + N, — Nj» gegeben. 
N kann man auch direkt durch Parallelschaltung der beiden Zahlrohre Z, 
und Z, messen. Die so gewonnene GréBe wollen wir mit N, bezeichnen. 
Aus N bzw. N,, dem Gewicht des auf den Schieber aufgebrachten 
Tropfens und der Verdiinnung der Ausgangssubstanz laBt sich dann die 
Aktivitat der Ausgangssubstanz sofort berechnen. 


4. Herstellung der Praparate. 


Als Unterlage fiir die Praparate dienten diinne Zellonfolien, die iiber 
eine etwa 7 u dicke Aluminiumfolie aufgespannt waren. Die Aluminium- 
folie hatte in der Mitte ein kreisférmiges Loch von 1 cm Durchmesser, 


Tabelle 1. Zerfallsdaten der vadioaktiven Isotope Na*4, K4?, P32 und Py442, 


y-Strahlung 


Maximalenergie 
des £-Spektrums 
[MeV] 


Halbwertszeit A 
. y-Energie 
[MeV] 


Wahrscheinlichkeit 
je Zerfallsakt 


Na?4 15,04 + 0,06 h 1,390 100% 
1,380 100% 
K42 12,44+0,1h 3,58 84% al ye 16% 
1,92 16% 
ps. 14,07+0,01d | 1,689 100% — = 
Pri42, 19,1h 2,23 96% 1,57 4% 


0,66 4% 
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Praparat in Form eines 


Tropfens 


ARS 
OlLsZ 
S6EE 
VEOT 
VLy9 
OSLF 
6006 
6£¢78 
0068 
TCOS 
SS8c 


by | O8lSh 
Z | OCE STI 
¢ | OlPer 
€ | OOLVE 
b | Ob~9F 
L |O€S vb 
0768 
OSL8 
|9Z8S 
| TEST 


19° 
e 


TPE | OOLST| 006 £7 


SOEL| OL bE 
ZOEE | OOS ET 
6ZEL | O989L 
408 | S428 
cLL | C66L 
6fr | O09LF 
€vOl| S6LY 
Ovl | C664 
8ZS | O8ZE 
L9Ov | 90L1 


06th 
O£6 77% 
OSS OF 
00S 8 
09s Z 
S894 
L89r 
€S9Or 
O@TE 
LV9O} 


(EPA ONS) OSS. ike 
CZE+TOLLL 19> 64E 
Sp +Levtb | 2+ S16 
€>+St6 |9+F OFF 
OFF 7918 |9+F Thr 
Ov-FZE08 |9F YIP 
OT +LLZ7S |S 092 

ao La 69 
FE + £6h-9 |9-- -¥eS 
O€ F+89F |9+6'09r 
SLF7ss7 |S FOLLY 

a, 


TO C8CS 
€7 = SGLe 
Lo+ E49 
8% + 9405 
$e + l6br 
bt + Shby 
61 + 8t8z 
0@ + 80ZE 
Ot + VESE 
LY + plow 
CL Erdt 


°N 


TE + EOS 
7+ LOE 
St + 7609 
9% + bt6h 
St + 6beb 
te + 6Lbb 
6V=+ ILLS 
Ot + PELE 
61 + P67E 
LV+ 896% 
St + eS91 


TU o 


allein die Unterlage fiir das 


wurde, daB die Zellonfolie 
Praparat war. Die 


r 


och 


£h 


{,—urur] 
“b “pT Uap jne uasozeq 9yeI[YyeZ 


Vb 


| 
Ot 


[,_urun] 


SOPJO[NN sop snzqy yoru ozeIyezZ 


ivi ees ey aS 


“St 


Sunssay Iep 
pyundyez, 


netic) Teeet a reeedis mead need) seek) eet SA at SS 


Sill 


eTIDen 
ell eo 
el ey 
Url es 
el ea 
SII ew 
2 eer 


sunsoyy Jap 
sunuyo1azog 


0 ey 


O PY 
O Py 


A 


7A NOMTFTMO ND WO 
= 


_ 
= 


8 


us 


‘Io[YO,J WOYOST}SIVLYS UoI]}IUI OIP PUIS Io[Yo,~ UsuUaqesesue 6 siq 9 usz~eds uep ut Iq 
WU zy UOA Sunyranjosqy Anz ayradga °T IT[eqe 


Flachen- 
damit nur etwa 25 ug/cm?. 
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dichte der Unterlage betrug 
Das Gewicht de 


Tropfen 
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dem Tropfen in der Zeit 
zwischen dem Aufbringen 
des Tropfens und der ersten 
Wagung festgestellt und 
korrigiert werden. Die ra- 
dioaktive Substanz kristal- 
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bezogenen Teilchenzahlen — zur Kennzeichnung tragen sie den Index °— 
sind in den Spalten 10 bis 14 eingetragen. Zur Kontrolle haben wir 
auBer dem Wert N® stets noch N)? ermittelt. Zur Berechnung der 
Aktivitat eines Gramms der Ausgangssubstanz wurde das Mittel aus 
beiden Werten verwendet. Der Mittelwert aller MeBergebnisse betragt 
4,286 uC/g mit dem mittleren Fehler von + 0,03 pC/g. 

Im folgenden sollen Einzelheiten der MeBergebnisse und insbesondere 
die Fehlerquellen, die iiber den mittleren Fehler hinaus systematische 
Abweichungen des Resultats vom wirklichen Wert bewirken kénnen, 
diskutiert werden. 


a) Zéhlrohrcharakteristik. Vor jeder Messung wurde sichergestellt, 
daB die Charakteristiken der Zahlrohre Z, und Z, eine Erhéhung der 
Zahlrate von héchstens 2 bis 4% bei 100 V Spannungssteigerung auf- 
wiesen. Der Fehler, der mit der Steigung der Charakteristik verbunden 
ist, wird auf etwa 1% geschatzt. Der Arbeitspunkt lag bei 40 bis 50 V 
tiber der Einsatzspannung. 


b) Absorption in der Praparatunterlage. Wenn eine Absorption in der 
Unterlage wirklich stattfindet, so mu8 man erwarten, daB die Teilchen- 
zahl im Zahlrohr Z, gr6Ber ist als die in Z,, da die Strahlung die Unterlage 
durchdringen mu8, um ins Zahlrohr Z, zu gelangen. Die Tabelle 2 zeigt, 
daB in der Tat, obwohl es sich hier um energiereiche 6-Spektren und 
diinne Unterlagen handelt, N, groBer ist als N,. Es entsteht nun die 
Frage, ob dies durch eine echte Absorption bedingt ist, bei der eine 
Korrektur fiir die Unterlage notwendig ware, oder durch eine Riick- 
streuung der f-Teilchen in der Unterlage, die die Gesamtteilchenzahl 


Tabelle 3. Zéhlraten im 42-Zahlrohr bei P®* fiir Aluminiumabsorber verschiedener 
Dicke. 


Die angegebenen Fehler sind die mittleren statistischen Fehler. 


Flachen- Korrigierte Zahlrate [min] 


dichte des Y 
Absorbers 7 
[mg/cm?] Ny Ni +N.—Mis 
8710-4 32 8980 -+ 32 7 17140+70 | 16850-+ 46 
0,24 9040+35 | 8630+31 | 845 +8 16620-+60 | 16820+48 
0,47 9160+ 31 8480 + 31 859 +8 16580-+ 67 16780445 
0,71 9240+ 31 8350+ 31 835 +8 16620+67 | 16750-+45 
1,18 9330+ 31 8320 + 30 802 +7 16630+67 | 16850+44 
2,65 9560+ 33 8030+ 31 766 +7 16600-+ 55 16820+ 46 
5,36 9930+ 29 755025 742 +6 16600 + 65 16730+39 
41,4- 10150-+ 34 6990 + 27 666 +6 16340-+ 58 16470+44 © 
16,8 10 340-4 34 6560 + 27 598 +6 16260 + 67 16 300+ 44 
38,8 10850+ 39 5390 + 22 428 +5 15500+63 | 15810--46 
60,8 11210 + 43 4430-+ 22 296 +3 15200+62 | 15340-++49 
109,0 11210 + 43 3340 -L 16 471 +4 14400+60 | 14380+47 
162 11400+43 | 2240-+143 84,743 13420+58 | 13560+45 
308 11430+ 43 726-- 6 14,6--2 12080+55 | 12140444 
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N, bzw. N nicht verandert. Dies konnte durch Absorptionsmessungen 
im 42-Zahlrohr entschieden werden. Dazu wurden Al-Folien verschie- 
dener Dicke direkt auf das Praparat gelegt, so daB die Strahlung, um 
ins Zahlrohr Z, zu gelangen, erst die Al-Folien durchdringen muB. Die 
gewonnenen MeBergebnisse an P** sind in Tabelle 3 und Fig. 3 wieder- 
gegeben. Wie man sieht, steigt N, zunachst an, nahert sich dann aber 
einem Sattigungswert, der schon bei 70 mg/cm? Al anniahernd erreicht 
ist. Dieser Anstieg ist auf Riickstreuung der f-Teilchen im Absorber 
zuriickzufiihren. N,, Nj, und N, 


bzw. N nehmen dagegen ab. Es al : ] 
ist bemerkenswert, daB N, sehr a eee | | | 
viel rascher abfallt als N, oder ‘ey 

N. Bei einer Absorberdicke von “I Ss Sale 


0,24 mg/cm? Al z.B. nimmt JN, 12 = 
um mehr als 4% ab, N; bzw. N - My, | 
aber um weniger als 0,4%. Die SMG Cea 
starke Abnahme von JN, ist also 
nicht auf eine echte Absorption, 
etwa der langsamen Elektronen, 
zuriickzufiihren, sondern  viel- 4 
mehr auf eine Riickstreuung der 


Zah/lrate 
Sts 
ga N 
4 
| 
| 
| 
ie 
i 


: : 2 
Elektronenin den Absorberfolien, Pare 
wobei die riickgestreuten Elek- Paar maar mmr eas eae sbiina fo 
tronen vom Zahlrohr Z, erfaBt Flachendichte der Absorber 


werden. Damit ist sichergestellt, Fig. 3. Zahlraten im 47-Zahlrohr bei P fiir Alumi- 
< ¥ A niumabsorber verschiedener Dicken. N,, N, Zahlraten 

da8 eine Korrektur fiir die Ab- in den Zahlrohren Z, und Z,; Ny, Koinzidenzrate; 

sorption in der 25 yg/cm? dicken N=N,+N.-Nsx, 

Unterlage unnoétig war. 

c) Selbstabsorption. Alle Praparate, wenn sie auch unter dem Mikro- 
skop recht unterschiedliche mittlere GréBen der Kristalle zeigten, er- 
gaben innerhalb der Fehlergrenzen die gleiche Aktivitat pro mg 
Praparatgewicht. Wir schlossen daraus, daB die Selbstabsorption 
bei den hier verwendeten energiereichen f-Strahlern zu vernachlassi- 
gen ist. 


d) Verunreinigungen. Bei allen von uns iit ticheen radioaktiven 
Isotopen muBte damit gerechnet werden, daB geringe radioaktive Ver- 
unreinigungen bis zu einigen Prozenten beigemischt waren. Diese Tat- 
sache konnte insbesondere die MeBergebnisse an kurzlebigen Isotopen 
wie K4? (T = 12,44 h) und Na* (T =15,04 h) verfalschen, wenn die Ver- 
unreinigungen eine langere Lebensdauer hatten und die Messungen sich 
iiber mehrere Halbwertszeiten des zu untersuchenden Isotops aus- 

dehnten. Die Messungen wurden daher soweit als méglich innerhalb ~ 
einer Halbwertszeit ausgefiihrt. Dariiber hinaus konnte auch durch eine 
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Messung der Halbwertszeit ein merklicher Gehalt an radioaktiven Ver- 
unreinigungen ausgeschlossen werden. 

e) Auflisungsvermogen der Zahlapparatur. Das Auflésungsvermogen 
fiir Einzelteilchen betrug t = 3-10 * min. Die hierdurch notwendigen Kor- 
rekturen lagen also bei den von uns benutzten Zahlraten beietwa 1 bis 2%. 

Bei einem Koinzidenzauflésungsverm6gen von 2-107? min betrug 
die Zahl der zufalligen Koinzidenzen etwa 10 in der Minute, wenn in 
Z, und Z, je 5000 StéBe/min gezahlt wurden. Bei der Berechnung 

der Zahl N=N,+N,—Me 

Tabelle 4. Vergleich unserer Mefergebnisse konnte deshalb die Zahl der 

mit denen des A. E.R. E. Harwell. zufalligen Koinzidenzen ver- 
nachlassigt werden. 

Gottingen f) Ansprechwahrscheinlich- 

keit. Bisher hatten wir vor- 


Spezifische Aktivitat in mC/g 


Harwell 


Isotop 


| 

| 
Na*# 0,1223 + 2% | 0,125 12% ausgesetzt, daB die Ansprech- 
wa PH? E300 | S53SEFeh — wahrscheinlichkeit fiir _jedes 
Pri42 60,3 > £2% | 60,0 +2% in die Zahlrohre Z, und Z, 


eindringende Elektron 100% 
sei, Da bei einer Erhohung des Zahlgasdruckes auf das Doppelte die Zahl- 
raten N bzw. N, konstant blieben, ist diese Voraussetzung gerechtfertigt. 

Den Gesamtfehler, der bei der Eichung von energiereichen f-Strah- 
lern nach der hier beschriebenen 42-Zahlrohrmethode entstehen kann, 
schatzen wir auf +2%. Um sicher zu sein, daB unsere MeBergebnisse 
mit denen anderer Lander wirklich innerhalb dieser Fehlergrenzen tiber- 
einstimmen, fiihrten wir unsere Messungen an Praparaten durch, die 
gleichzeitig vom Atomic Energy Research Establishment in Harwell 
(England) absolut geeicht wurden. Aus der Tabelle 4 ist eine weit- 
gehende Ubereinstimmung der Ergebnisse ersichtlich. 


Zusammenfassung. 

Es werden absolute Eichmessungen mit dem 42-Zahlrohr an den 
radioaktiven Isotopen Na®*, P8?, K4 und Pr!# beschrieben. Auf die 
besonderen Vorteile dieses MeBverfahrens, Unabhangigkeit vom Zerfalls- 
schema, vorausgesetzt, daB wenigstens ein B*- oder f--Teilchen pro 
Zerfall emittiert wird, und Unabhingigkeit von der Streuung der emit- 
tierten 6-Teilchen wird naher eingegangen. Die einzige wirkliche Fehler- 
quelle, die Absorption der £-Strahlung im Praparat selbst, ist hier ohne 
Einflu8, da nur energiereiche B-Strahler untersucht wurden. 

Ein Vergleich mit den Messungen des A. E. R. E. Harwell (England) 
zeigt gute Ubereinstimmung. 


Gottingen, II. Physikalisches Institut der Universitat und Isotopen- 
laboratorium der Medizinischen Forschungsanstalt in der Max Planck- 
Gesellschaft. 


Zeitschrift fiir Physik, Bd. 134, S. 9—20 (1952). 


Absoluteichungen energiearmer f-Strahler 
mit dem 4a-Zahlrohr. 
Von 
L. MEYER-SCHUTZMEISTER und D. H. VINCENT. 
Mit 4 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 14, August 1952.) 


1. Einleitung. 

In einer friitheren Arbeit [7] ist die Absoluteichung von energie- 
reichen f-Strahlern nach der 42-Zahlrohrmethode beschrieben worden. 
Diese Methode gestattet, alle von einem Pradparat in den gesamten 
Raumwinkel 47 emittierten $-Teilchen mit dem Zahlrohr zu erfassen. 
Eicht man. mit diesem Zahlrohr solche radioaktiven Isotope, deren 
$-Spektren eine niedrige Maximalenergie haben oder mit ihrem Schwer- 
punkt sehr nach niedrigen Energiewerten verschoben sind, so machen 
sich Fehler durch Absorption in der Unterlage und Selbstabsorption 
starker als bei den energiereichen f-Strahlern bemerkbar. Im folgenden 
sollen Erfahrungen bei Eichmessungen an energiearmen f-Strahlern im 
4z-Zahlrohr beschrieben werden. Die Messungen wurden an S*, Zn®, 
Sr + y%, 718! und Tl? durchgefiihrt. 


2. Mefmethode. 

Die Messungen wurden in dem 42-Zahlrohr vorgenommen, das schon 
in der oben erwahnten Arbeit beschrieben ist. Fig. 1 zeigt das Zahlrohr 
‘im Querschnitt. Ein Messingzylinder M wird 
durch einen in der Zylinderachse liegenden 
Messingschieber S in zwei Halften geteilt, durch 
die je ein Zahldraht D gezogen ist. Dadurch 
erhalt man zwei Zahlrohre Z, und Z,, die un- 
abhangig voneinander arbeiten. Der Schieber S 
hat in der Mitte eine Bohrung von 3 cm Durch- 
messer, iiber der eine das radioaktive Prdparat Fig. 4. Das 42-Zahlrohr im 
tragende Al-Folie von 7u Dicke aufgeklebt Cae re os ene 
wird. Die Al-Folie hat ein Loch von 1cm Durch- _ drahte; s Schieber; P Praparat. 

messer, iiber das ein Zellonhautchen gespannt 
ist. Auf dieses Zellonhautchen wird die aktive Substanz gebracht. 
Sie befindet sich also an einer sehr diimnen Stelle der Trennwand 
_ zwischen den beiden Zahlrohren. Die Absorption der f-Teilchen durch 
die diinne Zellonfolie ist, wie in der erwahnten Arbeit gezeigt wurde, 
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fiir energiereiche f-Strahler so gering, da8 durch Zahlung der Impulse 
n, und my in den beiden Zahlrohren Z, und Z, alle in dem Prdaparat 
stattfindenden Zerfallsakte ohne Verluste registriert werden konnen. 
Fiir energiearme f-Strahler ist in manchen Fallen eine Korrektur fiir 
die Absorption in der Unterlage und im Praparat (Selbstabsorption) 
notwendig, wie noch gezeigt werden wird. 

Die insgesamt vom Zahlrohr nachgewiesenen Zerfallsakte betragen 
N=, +Ng—M2, Wobei 1, gleich der Zahl der Koinzidenzen zwischen 
den beiden Zahlrohren Z, und Z, ist. Diese Koinzidenzen entstehen ent- 
weder durch zwei gleichzeitig in einem Zerfallsakt emittierte Teilchen, 
die beide Zahlrohre auslésen oder durch ein einziges Teilchen, das erst 
das eine Zahlrohr zum Ansprechen bringt, danach durch Streuung im 
Gas oder an den Wanden in das andere Zahlrohr gelangt und auch von 
diesem registriert wird. 

Nach Anbringung der oben erwahnten Korrektur fiir die Absorption, 
die auch beim energiearmsten von uns untersuchten f-Strahler (S*°) 
nur etwa 5% betragt, erhalt man aus der gemessenen Zahl m die wahre 
Zahl der im Praparat stattfindenden Zerfallsakte m). Durch Parallel- 
schalten beider Zahlrohre kann man ebenfalls die Anzahl der Zerfalls- 
akte m messen. Die so erhaltenen MeBwerte wollen wir mit 1, bezeichnen. 


3. Herstellung der Prdparate. 


Wegen des groBen Fehlers, den die Selbstabsorption bei Eich- 
messungen an energiearmen /-Strahlern verursachen kann, ist es not- 
wendig, besondere Sorgfalt auf die Herstellung der Praparate zu ver- 
wenden. 

Wie schon erwahnt, war tiber ein Loch von 1 cm Durchmesser in einer 
7» dicken Al-Folie eine Zellonfolie gezogen. Auf diese wurde ein Tropfen 
der zu untersuchenden radioaktiven Lésung gebracht, und zwar mit 
einer Pipette, die durch einen Uberzug von Dimethyldichlorsilan un- 
benetzbar gemacht worden war. Um die Selbstabsorption in der radio- 
aktiven Substanz méglichst gering zu halten, muBte erreicht werden, 
daB die aufgebrachte Lésungsmenge sich auf einer groBen Flache aus- 
breitete. Dazu war eine gute Benetzbarkeit der Unterlage erforderlich, 
die durch eine diinne aufgedampfte Kupferschicht erzielt wurde. Solche 
mit Kupfer bedampften Zellonhautchen hatten eine Flachendichte von 
etwa 30 bis 40 ug/cm*. Das Gewicht des auf die Folie gebrachten Trop- 
fens konnte durch Wagung ermittelt werden, wobei die Verdampfung 
des Tropfens vor und wahrend der Wagung beriicksichtigt wurde. Nach 
dem Wagen wurde der Tropfen durch Abpumpen in einem Exsikkator 
zum Verdampfen gebracht. Dabei erwies es sich als besonders ginstig, 
den Tropfen durch stirkeres Abpumpen zum Gefrieren zu bringen, 
sobald er sehr flach geworden war. Diese Technik lieferte Priparate, 
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die im wesentlichen aus Kristallen mit 2 bis 3u. Durchmesser bestanden. 
Kristalle mit Durchmessern gréBer als 5 u waren nicht aufzufinden, Nur 
beim Co®, das als Chlorid vorlag, gelang es leider nicht, Praparate mit 
ausreichend kleinen Kristallen herzustellen. Sie hatten in den meisten 
Fallen einen Durchmesser von mehr als 5 y. Von einer Absoluteichung 
des Co® mit Hilfe des 42-Zahlrohrs wurde deshalb abgesehen. 


4. MeBergebnisse und Diskussion der méglichen Fehler. 

Die Eichmessungen wurden an 2 bis 3 Verdiinnungen derselben 
Stammlésung durchgefiihrt. Von jeder Verdiinnung sind mehrere 
Praparate hergestellt und im 47-Zahlrohr gemessen worden. Als Bei- 
spiel fiir eine Versuchsreihe zeigt Tabelle 1 die MeBergebnisse fiir S*5. 
Es sind hier die Impulse und Koinzidenzen pro Minute N,, N,, N und N,, 
eingetragen, die wir im folgenden mit Impuls- und Koinzidenzraten be- 
zeichnen wollen. Es soll nun diskutiert werden, inwieweit die bei den 
Eichmessungen mit dem 47-Zahlrohr erhaltene Impulsrate N mit der 
wirklichen Zerfallsrate Nj im Praparat tibereinstimmt. 

a) Selbstabsorption. Wahrend bei den friiher untersuchten energie- 
reichen f-Strahlern die Selbstabsorption keine Rolle spielte, konnten bei 
den energiearmen f-Strahlern recht erhebliche Unterschiede in der ge- 
messenen Aktivitat pro Milligramm der untersuchten Lésung festgestellt 
werden, je nachdem die Substanz in gréBeren oder kleineren Kristallen 
aus der Lésung auskristallisiert war. Als Beispiel soll die an zwei S*5- 
Praparaten mit verschiedenen KristallgréBen gemessene Emissionsrate 
dienen. Unter dem Mikroskop war zu erkennen, daB bei dem ersten 
Praparat die aktive Substanz im wesentlichen in einem einzigen 20 
dicken Kristall enthalten war, wahrend das zweite Praparat aus sehr 
vielen kleinen Kristallen von 2 bis 3 1 Durchmesser bestand. Das erste 
Praparat gab eine Aktivitat von 1510 Teilchen/min mg, wahrend beim 
zweiten Praparat 2230 Teilchen/min mg gemessen werden konnten. Man 
sieht, daB der durch Selbstabsorption hervorgerufene Fehler recht er- 
heblich sein kann. Je geringer die Maximalenergie eines untersuchten 
f-Strahlers war, um so deutlicher konnte ein Zusammenhang zwischen 
der KorngréBe im Praparat und der Aktivitat pro Milligramm Stamm- 
lésung festgestellt werden. Daher sind nur solche Praéparate zur Be- 
stimmung der absoluten Aktivitat energiearmer f-Strahler verwendet 
worden, deren Korngr6é8e unterhalb von etwa 5p Durchmesser lag. 

Zur Korrektur der Selbstabsorption nehmen wir an, daB die Kristalle 
Kugelgestalt haben. Dann kann man namlich die Selbstabsorption 


- einer homogen mit radioaktiver Materie gefiillten Kugel mit dem Ra- 


; 
’ 


Ke 


dius R unter der Voraussetzung berechnen, daB fiir die emittierte Strah- 
lung ein exponentielles Absorptionsgesetz gilt [2]. Dieses exponentielle 
Absorptionsgesetz ist fiir die 6-Strahler natiirlich nur angenahert richtig. 
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Jedoch wird ein Fehler in der ohnehin geringfiigigen Korrektur keinen 
wesentlichen Einflu8 auf das MeBergebnis haben. 

Das Ergebnis dieser Berechnung ist in Fig. 2 wiedergegeben. Dort 
ist der Prozentsatz der im kugelférmigen Priparat selbst absorbierten 
Teilchen als Funktion von wR, dem Produkt aus dem linearen Ab- 
sorptionskoeffizienten y und dem Kugelradius R eingetragen. Der lineare 
Absorptionskoeffizient wurde durch Absorptionsmessungen in Aluminium 
mit dem Glockenzahlrohr in einer Anordnung, wie sie in einer anderen 
Arbeit [5] beschrieben ist, ge- 
messen. 

Ein Beispiel sei hier fiir 
S**, das der gréBten Korrek- 
tur bedarf, erwahnt. Der li- 
neare Absorptionskoeffizient 
fir Ammoniumsulfat, in das 
das S** eingebaut war, wurde 
zu = 455 cm bestimmt. Die 
Selbstabsorption eines 2u 
dicken Kiigelchens entspre- 
chend der Fig.2 betragt des- 
halb 3,3%, die einer 5 yw dik- 
ken Kugel 15%. © 

Bei den zu den Eichmes- ia oe ee 
sungen verwandten S%-Pra- aR — 
paraten setzten wir fiir die Fig. 2. Korrekturen fiir die Selbstabsorption in kugelfor- 

. ! migen Praparaten bei Annahme eines exponentiellen Ab- 
Selbstabsorption eine Korrek- sorptionsgesetzes. 4 Absorptionskoeffizient; R Kugelradius. 
tur von 4% an. 

b) Absorption in der Unterlage. Der Fehler durch Absorption in der 
Unterlage wurde wie in der friitheren Arbeit durch Aufnahme von Ab- 
sorptionskurven im 42-Zahlrohr ermittelt. Die Absorption in der 30 bis 
40 ug/cm? dicken Cu-bedampften Zellonfolie betrug bei S*° etwa 1% der 
Gesamtemission. Der Unterschied zwischen N, und N, in Tabelle 1, der 
durchschnittlich 8% der Gesamtemission betragt, wird im wesentlichen 
durch Riickstreuung an der Praparatunterlage verursacht [1]. Die 
Riickstreuung betragt bei ,,unendlich dicker“‘ Unterlage etwa 30%. 

c) Fehler durch Charakteristik, Ansprechwahrscheinlichkeit und Auf- 
losungsvermégen. Fiir die Steigung der Charakteristik wurde ein Fehler 
von 1% angesetzt. Die Ansprechwahrscheinlichkeit konnte ebenso wie 

in der friitheren Arbeit mit 100% angesetzt werden. Die Korrekturen 
fiir das Auflésungsvermégen betrugen 1 bis 2%. 

| d) Fehler durch Absorption im Lochrand. Es wurde untersucht, ob 
beim Eichen von Praparaten im 47-Zahlrohr Verluste dadurch zustande 
kommen, daB B-Teilchen, die unter einem kleinen Winkel gegen die 
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Priparatebene emittiert werden, in der Kante der Bohrung im Messing- 


schieber absorbiert werden, ohne vorher eine Entladung im Zahlrohr 
h 


2- i+ Re 
sein (s. Fig. 3), wobei h die Dicke des Messingschiebers und Rk den Radius 


der Bohrung bedeuten; denn wctio Leyla ist das Verhaltnis des Raum- 


ausgelést zu haben. Solche Verluste wiirden proportional zu 


winkels, dessen f-Teilchen gegen die Wand der Bohrung treffen, zum 
Raumwinkel 42. Um den Einflu8 des Durchmessers der Bohrung auf 
die Zahlrate festzustellen, wurde ein méglichst punktformiges S%°-Pra- 
parat unter Benutzung mehrerer 1 mm dicker Messingschieber mit Boh- 
rungen von 3, 2, 1, 0,5, 0,25 und 0,12 cm Durchmesser ausgemessen. Die 
Préparate waren auf die in Abs. 3_ beschrie- 
benen Zellonfolien aufgebracht und hatten zum 
Zahlrohr die in Fig. 3 eingezeichnete Lage. Die 
MeBergebnisse zeigten, daB die Gesamtzahlrate 


ve : ; 
Fig.3. Lage des Praparates i-+N,—Nj2 bis zu einem Durchmesser von 
— Messingschieber. 4 cm herunter konstant war und erst dann ab- 
chieber; P Praparat; : 
‘Al Aluminiamfolics nahm (s. Tabelle 2,1). Daraus folgt, daB bei 


Verwendung von Messingschiebern von 1mm 
Dicke, die eine Bohrung von mindestens 1 cm Durchmesser haben, 
keine Verluste durch Absorption von Teilchen im Schieber entstehen, 
obwohl auch dann schon ein Teil der nach der Seite des Zahlrohres Z, 
emittierten Teilchen auf den Lochrand fallt. Bei einem Lochdurch- 
messer von 2cm z.B. betragt dieser auf den Rand auftreffende An- 


Tabelle 2. Zahlvaten im 4-Zdahlrohy in Abhingigheit von der LochgréBe im Schieber. 


Druck des Dicke des Loch- 
Isotop} Zahlgases Schiebers | durchmesser 


{cm Hg] {mm] [cm] 

3) 3656+ 25) 3742+25) 395+4 7003 4010 

2 3670+ 25) 3770+25) 371+4 7069 4190 

1] <2 to 4 1 3618+ 25] 3648 4+ 25] 286+ 3 6980 4540 

(Messing) 0,5 3640 + 25) 3525+ 24) 335+4 6830 5620 

0,25 3810 +25) 2959+ 22] 318+4 6450 7890 

0,12 4425+28, 1133-410) 51+1 5507 7980 

2 2914+ 19] 2986+ 19} 110+3 5790 2990 

2 10 0,02 1 2933 £16] 2977 +18] 103+2,5| 5807 2990 
II] S35. (Kupfer) 0,5 3023 +17] 2751-418) 46+1,5] 5728 2770 | 
0,25 3104 + 18] 2621-417] 24+41,8! 5704 2663 — 

20 0,25 2961 +17] 2790+ 18) 39-2 5712 2835 

5 5353 +37] 5308+ 32/436+7 |10225 5690 
lca 4 hE 5413 + 32) 5098 + 33) 300+ 3,3 |10211 5660 

10 (Messing)| 1/6 5420 + 20) 5130 + 20 242 + 3,2 | 10308 5855 aa 
ce 5405 + 33] 4500+ 36) 115-+4,2| 9790 5599 


5705+ 16] 3600+28) 41+1,9] 9264 5710 
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teil etwa 10%. Diese Tatsache laBt sich bei genauerer Betrachtung 
jer einzelnen MeBergebnisse gut verstehen: wenn die Zihlrate N, 
um die auf den Lochrand fallenden Teilchen geringer werden wiirde, 


so muBte das Verhaltnis V = — 
1— 


mehr mit kleiner werdenden Lochdurchmessern erheblich an. 


bedeutet, daB das Zahlrohr Z, 
durch solche auf den Lochrand 
auftreffenden Teilchen zum An- 
sprechen gebracht wird, die ent- 
weder auf ihrem Weg dorthin 
seniigend Gasionen erzeugen oder 
vom Lochrand in das Zahlrohr Z, 
hineingestreut werden. Nun 
nimmt aber nicht nur N, um 
weniger als dem Raumwinkel ent- 
spricht ab, sondern N, steigt mit 
kleiner werdendem Lochdurch- 
messer an. Hier muB es sich also 
um Teilchen handeln, die vom 
Lochrand in das Zahlrohr Z, ge- 
streut werden. So ist es verstand- 
lich, daB die Gesamtzahl N bis 
zu relativ kleinen Durchmessern 
konstant bleibt, selbst wenn JN, 


a (Tabelle 2; I, 


a; Spalte 10) 


i+ R? 
konstant bleiben. Dies ist aber keineswegs der Fall. V steigt viel- 
Das 


760; 


= 
min 


740 


120 


100 


Koinzidenzrate 


0 7 2 


oF 6 cm? 7 


J. 4 
Lochflache 
Fig. 4. Koinzidenzraten im 42-Zahlrohr fiir P?? und 
S*° in Abhangigkeit von der LochgréBe im Schieber. 
Bei der Lochflache von acm? ist die Koinzidenzrate 
gleich 100 gesetzt worden. Kurve 7: S*®, 1 mm dicker 
Messingschieber; Kurve IZ: S**, 20 u dicker Cu-Schie- 
ber; Kurve I/7; P%?, 1mm dicker Messingschieber. 


und N, durch die Streuung merk- 

ich beeinfluBt werden. Auch bei den Koinzidenzen, die fiir diese 
MeBreihe in Fig. 4, Kurve J, eingetragen sind, macht sich diese Streuung 
pbemerkbar. Das bei einer Lochflache von etwa 0,2 cm? auftretende Ma- 
<imum wird ndmlich, wie wir vermuten, durch solche Teilchen ver- 
arsacht, die am Lochrand in das Zahlrohr Z, hineingestreut werden und 
uf ihrem Weg zum Rand geniigend ionisieren, um das Zahlrohr 2, 
zum Ansprechen zu bringen. 


e) Vergleich der eigenen Ergebnisse mit den Eichwerten des A. E.R. E. 
Harwell. Gleichzeitig mit unseren Messungen wurden Proben der Sub- 
‘tanzen auch vom Atomic Energy Research Establishment Harwell 
England) geeicht. Tabelle 3 zeigt eine Zusammenstellung der englischen 
ind der eigenen Ergebnisse. In Spalte 5 sind die Korrekturen angegeben, 
lie von uns an den MeBwerten angebracht wurden. 

Die an den Ergebnissen angebrachten Fehlergrenzen setzen sich zu- 
ammen aus dem mittleren Fehler von etwa 10 Messungen und einem 


7 
> “ 
Fn te 
— 7 a 


16 L. MEYER-SCHUTZMEISTER und D. H. VINCENT: 


Tabelle 3. Vergleich unserer Mefergebnisse bei der Absoluteichung 
mit denen des A. E. R. E. HARWELL. 


Aktivitat bezogen auf 
unsere Werte [mC/g] 


Maximale 
Energie des 
B-Spektrums 
[MeV] 


Korrekturen fiir 


Tsotop | 
Ww te| HaRWELL- 
unsere Wer | Werte 


Absorption in der Unterlage: 


S35 0,167 [1,00 5%| +0,8%; Selbstabsorption (Ku- 
| geln von 2 bis 3 @): +4,0% 
- 69 epee eae | Konversionselektronen des 
(euel VE 002 3 eile y-Uberganges von Zn®®*: —4% 
. or? 0,534 Selbstabsorption 
os WAY 2S) 1,00 + 2% | 0,992 + 2% (Kugeln von 2 bis 3 @):+ 0,5% 
131 0,606 [86 %1|, fs a6 
J 0,306 [14%] 1,00 -2%|0,966+2% 
é 2 Selbstabsorption 
Be 0,783 1,00 + 2%) 0,972 + 3% (Kugeln von 2 bis 3u @): + 1,2% 


Anteil, der systematische Fehler beim Pipettieren, Wagen, den statisti- 
schen Fehler beim Zahlen und den durch den Anstieg der Zahlrohr- 
charakteristik bedingten Fehler beriicksichtigt. 

Bei S*® schatzte Harwell die Aktivitat in einer Zahlanordnung mit 
fensterlosem Glockenzahlrohr [8] ab. Sie lag jedoch erheblich unter 
dem von uns gemessenen Wert. 


5. Untersuchung der Koinzidenzen 1m 4x-Zahlrohr. 


Bei allen von uns im Rahmen dieser und friitherer Arbeiten mit dem 
4a-Zahlrohr untersuchten reinen f-Strahlern fanden wir, wie-andere 
Autoren auch [3], [4], eine Anzahl von Koinzidenzen, die einige Pro- 
zente der gesamten Zerfallsakte ausmachten. Diese Koinzidenzen im 
4z-Zahlrohr sind schon wiederholt als ,,echte‘’ Koinzidenzen in dem 
Sinne gedeutet worden, daB bei einem Teil der radioaktiven Zerfalle 
zwei ionisierende Teilchen pro Zerfallsakt gleichzeitig auftreten, wobei 
das eine Teilchen das vom Kern emittierte £-Teilchen ist, das andere 
sekundar entweder in der Hiille des zerfallenden Atoms oder im Pra- 
parat entsteht [3], [4]. Wir haben versucht, durch Variation verschie- 
dener Parameter festzustellen, ob die Koinzidenzen durch _,,echte“ 
Koinzidenzen im eben definierten Sinne verursacht werden oder durch 
Vorgange im 42-Zahlrohr auBerhalb des Praparates entstehen wie z.B. 
durch Streuung der 6-Teilchen im Gas oder an der Zahlrohrwand. 


Bei allen unseren Messungen stellten wir fest, daB das Verhaltnis. 


von Koinzidenzrate zu Gesamtzahlrate zwischen 2 und 15% lag, wie 


} Die von HarweELr angegebene Aktivitat enthalt nicht die Korrektur fiir die _ 


von Zn®** emittierten Konversionselektronen. 
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schon aus der Tabelle 1 ersichtlich ist. Es zeigte sich, daB alle Prozent- 
sdtze gréBer als 6% durch Ubertragung der Zahlrohrentladung von 
einem auf das andere Zahlrohr bedingt waren. Das war daran zu 
erkennen, daB die Zahlrate in dem einen Zahlrohr beim Abschalten 
des anderen Zahlrohres um einen Betrag abnahm, der so groB war, 
wie die Erhéhung der Koinzidenzrate iiber den Normalwert, der etwa 
4 bis 6% der Gesamtzahlrate betrug. Diese Ubertragungen des Ent- 
ladungsvorganges waren durch die Praparatunterlage gegeben, und zwar 
nicht etwa durch die diinne durchsichtige Zellonfolie, sondern durch 
die Kupferbedampfung dieser Folie. Bei frisch mit verhaltnismaBig 
dicken Cu-Schichten bedampften Folien wurde eine Erhéhung der 
Koinzidenzrate bis zu etwa dem dreifachen der normalen Koinzidenzrate 
beobachtet. Im Lauf einiger Wochen, oft auch schon wenige Tage nach 
der Bedampfung, verschwand dieser Effekt, und er wurde nicht weiter 
untersucht. Wir moéchten annehmen, daB hier ahnliche Erscheinungen 
wie die an frisch geschmirgelten Flachen im Zahlrohr beobachteten eine 
Rolle spielen [6], [7] 

Es soll noch erwahnt werden, daB die Ubertragung des Entladungs- 
vorganges von einem auf das andere Zahlrohr die Eichmessungen von 
Praparaten in keiner Weise beeinfluBt, da ja die gesamte Zerfallsrate 
N=N,+ N,—N,, betragt und die Erhéhung der Einzelraten N, und N, 
genau der Erhéhung der _Koinzidenzrate entspricht!?. 


Zur naheren Untersuchung der.im 4-Zahlrohr auftretenden Koin- 
zidenzen wurde die Koinzidenzrate in Abhangigkeit von der GréBe des 
kreisférmigen Loches des Schiebers gemessen. Natiirlich verwendeten 
wir hierfiir nur Praparate, bei denen eindeutig eine Ubertragung des 
Entladungsvorganges von einem auf das andere Zahlrohr nicht statt- 
fand. Um den EinfluB des Lochrandes bei kleinen Lochdurchmessern, 
wie er in Absatz 4d erwahnt wird, so klein wie moglich zu halten, 
wahlten wir fiir die Untersuchungen zunachst S*° aus. In diesem Fall 


1 In allen Fallen, in denen sicher keine Ubertragung der Entladungen von einem 
Zahlrohr auf das andere stattfand, betrug die Wahrscheinlichkeit fiir eine im 
4a-Zahlrohr gemessene Koinzidenz pro Zerfallsakt bei den reinen B-Strahlern P*?, 
S199 V9, T1204, Bi210 und Pri42 (nur 4% y-Strahlen) 4 bis 6%. Beim Schwefel 
konnte sie zwischen 2 bis 6% schwanken. Es ist uns nicht gelungen, die genaue 
Ursache fiir die gréBere Schwankung beim Schwefel aufzufinden. Wir sind aber 
sicher, daB diese Schwankungen des Prozentsatzes der Koinzidenzen nicht etwa 
durch eine verschiedene Herstellung der Praparate gegeben war, bei denen die 
,echten'' Koinzidenzen einmal mehr und einmal weniger erfaBt wurden. Sonst 
konnte man ndmlich nicht, wie wir aber bei den S#*-Messungen gefunden haben, 
den gleichen Anteil der Koinzidenzen an der Gesamtzahl der Zerfallsakte pro mg 
Praparatgewicht zahlen, wenn einmal die Praparate aus Kristallen mit 20 y. Durch- 
messer und das andere Mal aus Kristallen mit nur 2 bis 3 4 Durchmesser bestanden. 
Eine Abhangigkeit von der chemischen Verbindung der Praparate konnte ebenfalls 
nicht festgestellt werden. 
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absorbiert naimlich schon ein aus 20p dickem Cu-Blech bestehender 
Schieber die weiche 6-Strahlung des S*° vollstandig, so daB wirklich die 
Koinzidenzen entweder als ,,echte‘‘ Koinzidenzen aus dem Praparat 
kommen, oder durch: eine Streuung von Teilchen verursacht werden, 
die nur durch die Bohrung des Schiebers von einem Zahlrohr zum 
anderen gelangen kénnen. Der Schieber S bestand aus einem 0,5 mm 
dicken Messingblech, das in der Mitte eine quadratische Offnung von 
33cm? hatte. Uber diese Offmung war ein Kupferblech von 20 
Dicke gespannt, das in der Mitte eine Bohrung von unterschiedlichem 
Durchmesser 2, 1, 0,5 und 0,25 cm hatte. Die Lage der Praparate zu 
dem Schieber wird durch die Fig. 3 angegeben. Die MeBergebnisse sind 
in Tabelle 2, II eingetragen. Sie zeigen einen leichten Anstieg von N, 
um etwa 7% und eine etwas starkere Abnahme von N, um 12% zwischen 
groBtem und kleinstem Lochdurchmesser. Dieses miissen wir auf den 
EinfluB des Lochrandes zuriickfiihren, der sich also selbst bei dem hier 
verwendeten diinnen Kupferblech auf die MeBergebnisse von N, und 
N, auswirkt. Die Gesamtteilchenzahl NV bleibt dagegen nahezu kon- 
stant; sie nimmt um weniger als 2% ab. Man kann deshalb sicher 
sein, daB auch bei kleinen LochgréBen keine Abdeckung des Praparates 
stattfand. 

Das bemerkenswerte an diesen MeBergebnissen ist die auBerordentlich 
starke Abnahme der Koinzidenzen um mehr als 75%, wenn der Loch- 
durchmesser des Schiebers von 2 auf 0,25 cm verringert wird. Zunachst 
mdéchte man versuchen, die starke Verringerung der Koinzidenzen durch 
die Hypothese mancher Autoren [3], [4] zu erklaren, wonach die Koin- 
zidenzen ,,echt“ sein sollen. Da nun aber durch Verkleinerung der Loch- 
groBe die Koinzidenzrate um weit mehr als die Halfte verringert wird 
und nicht etwa nur um einem Prozentsatz, der der Abnahme von N, 
entspricht, mu8 man annehmen, daB die Sekundarteilchen iiber eine 
auBerordentlich kleine Energie verfiigen und die Praparatunterlage nicht 
durchdringen kénnen. Diese weiche Strahlung diirfte nun nur zu einem 
kleinen Teil in das Zahlrohr Z, gelangen, der gréBte miiBte schon im 
Gasvolumen, das in der Offnung des Schiebers S steckt (Fig. 3), absor- 
biert werden und das Gas ionisieren. So ware denkbar, da8 mit kleiner 
werdendem Lochdurchmesser die weiche Strahlung das Zahlrohr immer 
seltener zum Ansprechen bringt, da dann die Wahrscheinlichkeit, daB 
die von der weichen Komponente erzeugten Gasionen in das Zahlrohr Z, 
gelangen, immer geringer werden kénnte. Dieser Vorstellung wider- 
sprechen zwei Tatsachen: 


1. Bei einer Druckerhéhung wird die Zahl der Koinzidenzen, wie 
man aus der Tabelle 2, II, ersieht, gréBer. Man miiBte aber bei der 


merklichen Beteiligung einer sehr weichen Komponente das Gegenteil — 
erwarten. 
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Tabelle 4. Verhalten der Koinzidenzyrate bei Abdechung eines P?- bzw. S*-Priéparates 


mit einer 0,23 mg/cm? dicken Al-Folie. 


me 


N, N, Nia 


— SSS 


-raparat vor Abdeckung mit 0,23 mg/cm? Al | 8714 + 32) 8977-1 32| 841+7 16850 + 46 
-raparat nach Abdeckung mit 0,23 mg/cm? Al | 9040-+ 35 8630-+ 31) 845 +7 | 16825 4 48 
= —s | gt: 5a s. 

I 4 - r acle ’ 2 2 ~K2 c ) C 

-raparat vor Abdeckung mit 0,23 mg/cm? Al | 4763-25 4890 +20) 363-1 9290 + 32 
-raparat nach Abdeckung mit 0,23 mg/em? Al | 5563-+-20) 3693-425 314-41 8943 + 32 


2. Bei emer Abdeckung des Praparates durch eine Al-Folie von 
0,23 mg/cm?, die direkt auf den Schieber S im Zahlrohr Z, gelegt wird, 
nehmen die Koinzidenzen, wie aus Tabelle 4 ersichtlich ist, nur wenig 
und etwa im gleichen MaBe ab, wie die Einzelteilchen N,. Die Durch- 
dringungsfahigkeit der weichen Sekundarteilchen miiBte also von der 
gleichen Gré8enordnung sein wie die der f-Teilchen. Dies ist wieder 
nicht mit der obigen Voraussetzung, nach der die Sekundarteilchen in 
der Praparatunterlage stecken bleiben, zu vereinen. 
Wir miissen deshalb annehmen, daB die im 42-Zahlrohr mit S** gemes- 
senen Koinzidenzen nur in geringem MaBe auf ,,echte‘’ Koinzidenzen 
zuriickzufiihren ind. Se miissen vielmehr zum gr6Bten Teil durch 
Vorgange im 42-Zahlrohr auBerhalb des Praparates zustande kommen. 
Aus dem starken Abfall der Koinzidenzen bei kleinen Lochdurchmessern 
(s. Fig. 4, Kurve IJ) méchten wir schlieBen, daB bei unserer MeB- 
anordnung die Koinzidenzen im wesentlichen durch Riickstreuung der 
f-Teilchen im Zahlgas in der naheren Umgebung des Praparates ent- 
stehen. Je kleiner dann das Loch im Schieber ist, desto mehr riick- 
gestreute Teilchen treffen auf den fiir sie undurchdringlichen Schieber S 
und kénnen damit keine Koinzidenzen mehr hervorrufen. Natiirlich muB 
man annehmen, daB insbesondere bei gr6Beren Lochflachen ein merklicher 
Teil der Koinzidenzen durch Streuung an der Zahlrohrwand erzeugt wird. 
Jedoch sollte hier die Zahl der Koinzidenzen nur etwa proportional mit 
der Lochflache ansteigen. Der steile Abfall bei kleinen Lochdurchmessern 
14Bt sich nicht durch diese Art der Streuung erklaren. Nach unseren 
MeBergebnissen schatzen wir die Wahrscheinlichkeit fiir das Auftreten 
einer ,,echten‘‘ Koinzidenz beim S®® maximal auf einige zehntel Prozent 

pro Zerfallsakt. Ahnliche Messungen wie mit $*° haben wir auch mit P* 

durchgefiihrt, insbesondere deshalb, weil CHARPAK und Suzor [4] aus 

ihren Messungen mit dem 42-Zahlrohr auf ,,echte“ Koinzidenzen beim 
_ P82. geschlossen haben, die mit einer Wahrscheinlichkeit von mehreren 
_Prozent pro Zerfallsakt auftreten sollen. Leider muBten wir wegen der 
-durchdringenden f-Strahlung des P%? dicke Schieber verwenden, bei 
denen sich die Streuung der f-Teilchen am Lochrand starker bemerkbar 
macht als bei den oben beschriebenen Versuchen mit S**. Sie bestanden 
aus einem 1mm dicken Messingblech, in dem sich je eine Bohrung von 
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verschiedenem Lochdurchmesser 3, 2, 1,6, 1 und 0,5 cm befand. Die 
MeBergebnisse sind in Tabelle 2, III und Fig. 4, Kurve J/J zu finden. 
Aus ihnen l4Bt sich in genau der gleichen Weise wie bei S** die SchluB- 
folgerung ziehen, daB die ,,echten‘‘ Koinzidenzen beim P*? nur mit einer 
Wahrscheinlichkeit von héchstens einigen zehntel Prozent pro Zerfallsakt 
auftreten kénnen, im Gegensatz zu CHARPAK und Suzor [4]. Zur Er- 
ganzung seien hier noch die schon besprochenen Messungen am S*° mit 
einem 1 mm dicken Messingschieber erwahnt. Sie zeigen einen sehr viel 
stairkeren Einflu8 des Lochrandes des Schiebers als die des P*?. 

Bei allen von uns untersuchten reinen f-Strahlern betrug die Zahl 
der im 47-Zahlrohr gemessenen Koinzidenzen etwa 5% der Zerfallsakte. 
Da nun die Zahl der durch Streuung entstehenden Koinzidenzen pro 
Zerfallsakt selbst bei so unterschiedlichen mittleren 6-Energien wie die 
von S** und P®? etwa gleich groB ist und den weitaus groBten Teil der 
beobachteten Koinzidenzen ausmacht, nehmen wir an, daB diese Koin- 
zidenzen auch bei den anderen Isotopen Sr9°+- Y%, T1?%, Bi2?° und Pr142 
im wesentlichen durch Streuung entstehen. 


Zusammenfassung. 


Es werden Eichmessungen an energiearmen /-Strahlern im 4a-Zahl- 
rohr beschrieben, wobei auf den groBen Einflu8 der Selbstabsorption 
auf die MeBergebnisse hingewiesen wird. AnschlieBend werden einige 
Beobachtungen an den Koinzidenzen zwischen beiden Zahlrohren ge- 
schildert, die zu der Annahme fiihren, daB der gréBte Teil der Koin- 
zidenzen bei den von uns untersuchten reinen f-Strahlern P32, S35, 
Sr9 | 9, T1204, Bi und Pr! nicht durch gleichzeitige Emission von 
zwei Teilchen aus dem Praparat, d.h. durch eine ,,echte“‘ Koinzidenz, 
sondern durch Streuung im Zahlgas und an den Wanden des Zahlrohres 
zustande kommt. Die Wahrscheinlichkeit einer ,,echten‘‘ Koinzidenz 
pro Zerfallsakt kann nach unserer Abschatzung héchstens einige zehntel 
Prozent betragen. 
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Temperatur und Elektronendichte 
in einem wasserstabilisierten Lichtbogen. 


Von 
G. JURGENS* **, 
Mit 11 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 17. August 1952.) 


Die Temperatur eines wasserstabilisierten Lichtbogens wird aus absoluten und 
relativen Messungen der Intensitat der Barmrr-Linien einschlieBlich des Grenz- 
kontinuums bestimmt. Innerhalb der MeBgenauigkeit ergeben alle Methoden den- 
selben Temperaturwert. Die Linienprofile der BAtmEr-Linien entsprechen den 
theoretisch aus der Hortsmarxschen Theorie berechneten. Die daraus abgeleitete 
Elektronendichte im Plasma betragt 8,4 0,3 10!6cm~. Dieser Wert entspricht 
nach der SaHa-Gleichung der gemessenen Temperatur von 12650 100° K. 


Einleitung und Problemstellung. 


Kirzlich wurde von H. MAECKER ein wasserstabilisierter Lichtbogen 
beschriebent. Da diese Lichtquelle im Hinblick auf die erreichten 
Temperaturen und die tibersehbare Zusammensetzung des Plasmas neue 
spektroskopische Méglichkeiten erschlieBt, erscheint es wichtig, wenig- 
stens fiir einen willkiirlich herausgegriffenen Wert von Stromstarke und 
Bogendurchmesser alle in Betracht kommenden Methoden fiir die Er- 
mittlung von Elektronendichte und Temperatur experimentell durch- 
zufiihren, um iiber die Strahlung der Bogensdule sowie iiber das Vorliegen 
thermischen Gleichgewichts Klarheit zu gewinnen. 

Unter den Methoden zur Ermittlung der Elektronendichte verdient 
besonders die Messung der Linienprofile der BALMER-Linien hervor- 
gehoben zu werden. Nach der StoBdampfungstheorie (LORENTZ) bzw. 
der Theorie der statistisch verteilten Mikrofelder (HOLTSMARK) lassen 
sich namlich die Linienprofile in Abhangigkeit von der Elektronendichte 
berechnen. Ein hier durchgefiihrter quantitativer Vergleich zwischen 
berechnetem und experimentellem Linienprofil zeigt die weitgehende 
Giiltigkeit der Horrsmarkschen Theorie fiir die au8eren Linienfligel. 
Die Ubereinstimmung ist so gut, daB sich hier umgekehrt aus dem Ver- 
gleich der Profile die Elektronendichte in der Entladung finden l4Bt. 

Die Linienbreite hangt eng zusammen mit der Anzahl der innerhalb 
der BALMER-Serie iiberhaupt getrennt wahrnehmbaren Linien. Diese 


* Diss. Kiel 1952. Sie 
_ ** Auszugsweise vorgetragen auf der Tagung der Deutschen Physikalischen 
Gesellschaft in Bonn 1949. 
1 Marcker, H.: Z. Physik 129, 108 (1951). 
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ergibt nach INGLIs und TELLER! wohl die einfachste Moglichkeit zur 
unmittelbaren Ermittlung der Elektronendichte. Einige weitere, hier 
ebenfalls durchgefiihrte Methoden erlauben, primar die Temperatur des 
Bogenplasmas zu erschlieBen und daraus mit der SAHA-Gleichung wieder 
die Elektronendichte zu berechnen. Zur Temperaturbestimmung sind 
die absoluten, wie auch die relativen Intensitaten der BALMER-Linien 
sowie die Intensitét im Seriengrenzkontinuum herangezogen worden. 
Es wird sich zeigen, daB die verschiedenen Methoden der Temperatur- 
bestimmung innerhalb der MeBgenauigkeit den gleichen Wert ergeben. 


Experimenteller Teil. 


1. Der Lichtbogen. 
Der Lichtbogen entspricht dem von H. MAECKER (I. c.) beschriebenen 
Typ des Rohrbogens, wobei der dem Bogen zur Verfiigung stehende 
Kanal in allen Untersuchungen eine lichte Weite von 8 mm hatte (Fig. 1). 


tangentiale 
Auf finger Wasserzutuhr 


Wassertulpe 


kohle- 


Fig. 1. Schematische Darstellung des benutzten Rohrbogens. 


Die Elektroden sind 13 oder 14 mm starke Graphitstabe? mit zentrischen 
Durchbohrungen von 5,2 mm. Diese gestatten einerseits eine Beobach- 
tung der end on austretenden Strahlung, andererseits geben sie der 
Ziindkohle eine zweckmaBige Fiihrung. Die Stromstarke betrug in allen 
Fallen 50-+2 Amp, wahrend an den Elektroden eine Spannung von 
175 bis 200 V lag. Die Feldstairke in der Bogensiule ist in diesem Falle 
nach Messungen von F. BuRHORN und H. MAECKER 35 V/cmf. 


1 Ineus, D. E., u. R. TELLER: Ap. J. 90, 439 (1939). 

2 Die Firma Ringsdorff, Mehlem a. Rh., stellte verschiedene Sorten ihrer 
Graphitstabe zur Verfiigung. Das Material ,,RW 402 E“‘ ist wegen geringen Ab- 
brandes besonders geeignet. ! 

+ Burnorn, F., u. H. Marcxer: Z. Physik 129, 369 (1951). 
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2. Die optische Anordnung. 

H, wurde in Autokollimation (Quarzlinse f= 200 cm) in der zweiten 
Ordnung eines ROWLAND-Plangitters! mit einer Dispersion von 3,56 A/mm 
aufgenommen; gleichzeitig konnte das Spektrum von 3000 bis 5000 A 
in erster Ordnung mit einer Kameralinse (f= 110 cm) bei einer Disper- 
sion von etwa 16 A/mm erfaBt werden2. 


3. Das Strahlungsnormal. 
Fir Absolutmessungen, die sich im folgenden als notwendig er- 
weisen und zur Normierung des Spektrums, benétigt man ein Strahlungs- 
normal. Nach MCPHERSON eignet sich dazu ein zwischen reinen Graphit- 


De weno Onn 


Ay Ol Hg Hy Hy He 


Fig. 2. Ubersichtsaufnahme des Gesamtspektrums. Gitter erster Ordnung, Dispersion etwa 37 A/mm. 


elektroden brennender Gleichstrombogen?.4. J. EULER hat die wahre 
Temperatur des positiven Kraters zu 3995 +15° K entsprechend der 
,optischen Temperaturskala 1948" (mit c,= 1,438 cm: Grad und f4, = 
1063° C*) bestimmt*7. Tp, liegt in dieser Skala bei 2041,7°K. Die 
Strahlung ist annadhernd grau. J. EULER (1. c. 1951) gibt fiir das Ab- 
sorptionsvermégen A, folgende Werte an: 


A go00 = 0,77 + 0,01, 
A 500 = 0,74 - 0,01, 
Assoo = 0,71 $F 0,01. 


Zwischen diesen Werten wurde linear interpoliert. Die positive Elek- 
trode des Strahlungsnormals hatte einen Durchmesser von 8mm, die 


negative von 4mm7. 


1 Gesamtstrichzahl 56800, Gitterkonstante 568 mm7. : 

2 Verfasser dankt der Deutschen Forschungsgemeinschaft fiir die Uberlassung 
der Spektrographenoptik. 

3 McPHERSON: J. Opt. Soc. Amer. 30, 189 (1940). 

4 PatTzELT u. BALDEWEIN: Wiss. Veroff. Siemens-Werk XXI, 2, 213 (1942). 
HoFFMANN, FR.: Z. angew. Phys. 2, 88 (1950). 
EvuLER, J.: Phys. Verh. 42 (1950). 

7 EuLER, J.: Z. angew. Phys. 3, 260 (1951). 

+ Das Elektrodenmaterial wurde in dankenswerter Weise von der Firma Rings- 
dorff zur Verfiigung gestellt. Bei den ausgewerteten Aufnahmen wurden die Marken 
RW 602 EK“ und ,,RW 420 EK" (jetzt , RW Spektral I“ bzw. ,, RW Spektral IIT") 


benutzt. 


a uw 
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In Ubereinstimmung mit Parzert und BALDEWEIN brannte der Bogen um so 
ruhiger, je diinner die Negativelektrode war. Im eingebrannten Zustand hatte 
die negative Kohle eine etwa stricknadeldiinne Spitze. Nach dem Einsetzen neuer 
Elektroden wurde zweckmakig der Bogen mit 20 bis 30 Amp einige Minuten wber- 
lastet. Erst dann erreichte man bei Verringerung der Stromstarke ein ruhiges 
Brennen und Stillstehen des Anodenbrennflecks. Bei der Betriebsstromstarke von 
11 bis 15 Amp je nach der GréBe der Anodenstirnflache erfiillte der Anodenbrenn- 
fleck diese vollstandig. 

Mit Photozelle und ScHortschen Monochromatfiltern wurde im Wellenlangen- 
bereich von 6800 und 4500 A die Konstanz des Strahlers untersucht. Die auf- 
tretenden Schwankungen liegen in 
den durch die Temperaturunsicher- 
heit von + 15° gegebenen Grenzen 
(s. auch “Hurer loc) 1951). 


Das Strahlungsnormal 
wurde mit einem Quarzflub- 
spatachromaten (f/f = 13 cm) 
auf den Ort des (vorher ent- 
fernten) H-Bogens abgebildet. 
Eine Blende begrenzte den 
Raumwinkel des Wasserstoff- 
bogens wie auch den des 
Kohlebogens, so daB absolute 
Intensitatsmessungen durch- 
Fig. 3. Spektralaufnahme von Hy, endon. Oben und unten gefiihrt werden konnten. Re- 
Lichtbogen mit verschiedenen Belichtungszeiten, in der flexionsverluste am Achroma- 


Mitte Stufen und Normalstrahler. Gitter zweiter Ordnung, 


Dihersion chavs A Gets ten wurden beriicksichtigt. 


A— 


4. Photographische Aufnahmetechntk. 


Als Aufnahmematerial dienten neben Agfa-Aeropanfilm die Spektralplatten 
,,Perutz 680 rot‘’ und ,,550 gelb“. Platten und Filme wurden in Ultrafin SF Fein- 
kornentwickler entwickelt. Die Schwarzungsmarken leferte gefiltertes Gliihlicht 
im sichtbaren Bereich und eine Hg-Lampe mit UV-Filter fiir den ultravioletten 
Teil des Spektrums in Verbindung mit einem rotierenden Stufensektor ohne Be- 
nutzung des Spektrographen, Bei Belichtungszeiten von 5 bis 60sec mit 40 bis 
90 Unterbrechungen pro sec zeigten Voruntersuchungen keinen Unterschied zwi- 
schen derartigen zeitvariierten und intensitatsvariierten Schwarzungskurven!, Als 
Filter diente fiir die Platte 680 Schottfilter RG 2 (4 mm) und fiir die Platte 550 Schott- 
filter BG 28 (2 mm) bzw. im UV die Kombination UG 4 (2 mm) und GG 15 (2mm). 

Der SCHWARZSCHILD-Exponent der Emulsionen wurde ebenfalls gemessen. Fiir 
die Spektralplatte 550 ergab sich der annahernd konstante Wert 0,885, wahrend 
dieser fiir die Spektralplatte 680 von 0,9 (4 bis 2 sec) auf 0,85 (20 sec) abfiel. Der 
SCHWARZSCHILD-Exponent des Aeropanfilms liegt bei 0,9. 


5. Optische Schichtdicke. 
Zur Messung der Elektronendichte und Temperatur aus dem Spek- 
trum braucht man eine genaue Kenntnis der optischen Schichtdicke. 


1 Siehe hierzu die Messungen von TurEers [J. Opt. Soc. Amer. 41, 273 (1951)]. 
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Um letztere zu priifen, ist ein Vergleich der Strahlung im Bereich einer 
Linie aus geometrisch méglichst unterschiedlichen Schichten erforder- 
lich. Ist die Strahlung in der Mitte einer Linie fiir zwei verschiedene 
Schichtlaéngen diinn, so miissen die Profile einander ahnlich sein. Fig. 4 
zeigt Photometerkurven! von Aufnahmen der Linie H, (intensivste 
Linie des beobachteten Spektrums) einmal bei end on und einmal bei 
side on Beobachtung. Es ist offensichtlich, daB zwischen beiden Profilen 
keine Ahnlichkeit festg yestellt werden kann. Die end on Linie ist sehr 
sa a viel breiter als die side on Linie. 
Nahere Aussagen kann man machen, 

J \ wenn in eimem Diagramm die 
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7 


, \ Pi 
J \ I 
‘i Reet : 
= = = S 20 
aS 
== a % 
x 
J 
R = 
Hs 
Cs 140 
tosaeess ae 05 40 15 20 Ae) 
ites, logl yg, Querautnahme —- 
Fig. 4. Breau 


Fig. 4. Registrierkurve von Hy. Oben bei end on Betrachtung, unten side on beobachtet. Die Lange der 
Strichmarken am Rande der Registrierkurven entspricht 3,56 A (= 1mm Film). 


Fig. 5. Vergleich von end on und side on Intensitat von Hy zur Bestimmung der optischen Schichtdicke. 
o roter Fliigel; @ blauer Fliigel. Bei der hier gewahlten logarithmischen Darstellung verlauft die Gerade im 
optisch duinnen Bereich unter 45° zu den Achsen. 


relative Intensitat end on gegen diejenige side on mit 4A als Parameter 
aufgetragen wird. Im Falle optisch diinner Schicht miBte sich eine Ge- 
‘rade ergeben. Die experimentell erhaltene Kurve (Fig. 5) zeigt, daB 
bei einer gewissen Intensitat die Punkte anfangen, von der Geraden 
abzuweichen in dem Sinne, daB die end on beobachtete Intensitat in relativ 
geringerem MaBe zunimmt. In der Nahe der Linienmitte wird J 4,end on 
konstant bei weiterhin zunehmender side on Intensitat. Die Ausstrahlung 
in Achsenrichtung ist jetzt unabhangig geworden vom Absorptions- 
koeffizienten x, und entspricht der Intensitat der Hohlraumstrahlung 
-von Plasmatemperatur?. 


1 Das bendtigte Spezialregistrierpapier lieferte in dankenswerter Weise die 
_ photochemische Fabrik Roland Risse in Flérsheim a. M. 

i. 2 In formelmaBiger Darstellung ist bekanntlich die emittierte Intensitat 
} I,=(1— exp (—™%,/)) B,. (B, KircHHoFF-PLAaNcK- Funktion). Wenn im Falle op--~ 
| tisch diinner Schicht x, 1<1 ist, wird die ausgestrahlte Intensitat proportional der 
| geometrischen Schichtlange sein: I,=B,x,l. Im Fall optisch dicker Schicht ist 
| ¢,1>1 und damit J,= B, unabhingig von aes Schichtdicke/ und dem Absorptions- ~~ 
effizienten x, . 
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Bis zu dem Punkt, bei dem die Kurve von der Geraden abweicht, 
ist die Strahlung in beiden Richtungen optisch diinn. Die end on Strah- 
lung ist Aiey noch entsprechend dem geometrischen Schichtdickenver- 
hiltnis 30mal stirker als die an derselben Stelle gemessene side on 
Strahlung. Da diese bis zur Linienmitte aber nur noch um den Faktor 
zehn (s. in Fig. 4) ansteigt, wird H,, side on auch in der Linienmitte aus 
optisch dinner Schicht emittiert. 

Entsprechende Untersuchungen an H, ergeben, daB Hg sowie das 
iibrige Spektrum in betden Ausstrahlungsrichtungen aus optisch dinner 
Schicht emittiert werden. 


Theoretische Grundlagen fur die Auswertung. 


1. Elektronendichte und Dichte der Neutralatome 
als Funktion der Temperatur. 


Zur Berechnung der Dichte der Neutralatome m, muB die Zusam- 
mensetzung des Plasmas als Funktion der Temperatur 7 berechnet 
werden. Dies ist méglich, falls in einem Plasma thermisches Gleichge- 
wicht vorliegt. Elektronendichte, die Dichte der Neutralatome und die- 
jenige der Ionen lassen sich aus der SAHAschen Gleichung!? als Funk- 
tion der Temperatur berechnen. 


Nj Ne 2U, (2 my RT)? (y — Ax) 
ms eee x 
Ng U h3 


erp (eee) 0) 
Dabei ist m, die Elektronenmasse, k und / sind die bekannten Konstan- 
ten, U und U, die Zustandssummen des neutralen und des ionisierten 
Atoms. yx ist die Ionisierungsspannung des betreffenden Gases, die in- 
folge der Mikrofelder der Ionen und Elektronen um den Betrag Ay er- 
niedrigt wird’. Entsteht nun das Plasma wie bei dem hier untersuchten 
Bogen aus Wasserdampf, so ist die SAHA-Gleichung (1) fiir die beiden 
Komponenten (H und O) des Plasmas einzeln anzusetzen, wobei jedoch 2, 
in beiden Gleichungen dasselbe ist. Die Ionendichte einer Komponente 
ist dann nicht mehr gleich der Elektronendichte. Mit der aus der Zu- 
sammensetzung des Plasmas gegebenen Beziehung zwischen Wasserstoff- 
und Sauerstoffanteil, dem Dattonschen Gesetz (fges=1 Atm) und 
wegen der Quasineutralitat (7,—=my+-+ 0+) lassen sich die Dichten der 
Neutralatome, Ionen und Elektronen als Funktion der Temperatur be- 
Technen =: ‘ 


1 EGGERT, J.: Phys: -Z. 20, 570 (1919). 


* Sawa, M.N.: Phil. Mag. 40, 472, 809 (1920); 41, 267 (14921). — Proc. Roy. ~ 


Soc. Lond., Ser. A 99, 135 (1921). — Z. Physik 6, 40 (1921). 
° Unséip, A.: Z. Astrophys. 24, 355 (1948). 


4 Bei Temperaturen >15000° K ist die doppelte Ionisation des Sauerstoffs 
ebenfalls in Rechnung zu stellen. 


5 Burworn, F., H. MAECKER u. T. PETERS: Z. Physik 131, 28 (1951). 
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2. Das Profil der BALMER-Linien. 

Die lichtaussendenden Atome stehen im Bogenplasma unter dem 
EinfluB der intermolekularen Felder der Ionen und Elektronen, der bei 
Wasserstoff und wasserstoffihnlichen Ubergaingen besonders gro8 ist. 
Diese Felder bewirken allerdings keine diskrete STARK-Effektaufspal- 
tung der Spektrallinien, sondern geben wegen ihrer statistischen Ver- 
teilung zu einer charakteristischen Verbreiterung AnlaB. 

Auf Grund der Hottsmarkschen Theorie! haben SCHMALJOHANN 
u. a.*,*,4 die Intensitatsverteilung S(«) in den BALtmMER-Linien H,, Hg, 
H,, und H, berechnet®. Fiihrt man 
mit HoLTsMARK die ,,Normalfeld- 
starke Fy 


8 1 5 


Fy = 2,61 e, n3 (2) 


ein und bezieht den Abstand AA 
von der Mitte einer verbreiterten 
Spektrallinie auf die Normalfeld- 


- v/s $ 
starke 1 if : ports Lik eae ce toa 
g = — (3) Fig. 6. Theoretisches Profil von Hg (korrigiert). 
yi , / 


so erhalt man unabhangig von dieser Normalfeldstarke das Linienprofil 
S(a«), wobei nach SCHMALJOHANN® S(«) so normiert ist, daB 


f S@)da=1 (4) 


ist. In (2) ist » die Anzahl der zur Verbreiterung beitragenden geladenen 
(Teilchen pro cm*. W. Lenz? sowie V. WEIsSKOPF ® finden als Bedingung 
fiir die Anwendbarkeit des quasistatischen Rechenverfahrens der Horts- 
MARKschen Theorie die Bedingung 


Te > tT. (5) 


1 Hortsmark, J.: Z. Physik 20, 162 (1919); 25, 73 (1924). — Ann. Phys. 58, 
577 (1919). 

2 SCHMALJOHANN, P.: Unverdffentlichte Staatsexamensarbeit Kiel 1936. 
Siehe bei A. UNs6LpD, Physik der Sternatmospharen. Berlin 1938. 

3’ VERWEY, S.: The Stark Effekt of Hydrogen in Stellar Spectra. Diss. Amster- 
Ham 1936. 

4 PANNEKOEK, A., u. S. VERWEY: Proc. Amsterd. Akad. 38, 2 (1935). 

> Das Profil von Hz, wurde vom Verfasser geringfiigig verbessert, s. Fig. 6— 
_ 6 Die Funktion S (a), die das Linienprofil beschreibt, ergibt sich durch Summa- 

n iiber die Intensitat der einzelnen STaArRK-Effektkomponenten unter Beriick- 


t he bei A. UNS6LD, 1. c. 1938. S(«) hat die Dimension ah : 


7 Lenz, W.: Z. Physik 80, 423 (1933). 
8 WeissKkopr, V.: Z. Physik 75, 287 (1932). — Phys. Zn 34) ct 1933)5 


si htigung der Wabrscheinlichkeitsverteilung der intermolekularen Felder. Naheres_ ~~ 
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r ist die mittlere Vorbeiflugzeit eines Ions bzw. Elektrons, Aw = 22Ay 
die Frequenzverstimmung wahrend des Vorbeifluges. Je nachdem, ob 
die Elektronen wegen ihrer gréBeren thermischen Geschwindigkeit 
nach (5) noch einen Beitrag zur Verbreiterung leisten oder nicht?, ist 
bzw. in (2) n=n,-++n; und wegen der Quasineutralitat »—2n, oder 
=n; =n, Za setzen. 


3. Die absolute Intensitaét der BALMER-Linien. 
Die Intensitat einer emittierten Spektrallinie J,,,,2 pro Atom, Se- 
kunde und Raumwinkeleinheit ist gegeben durch 
: 1 
Wan P= J Ty dy = rie AP hy, m* 
Ersetzt man die Ubergangswahrscheinlichkeit A,,,,, durch die Absorp- 
tionsoszillatorenstarke / 


mn 


« : 4 
Ay, Be eS 
nm ao mm 


und bezieht die Intensitat der Strahlung auf die Lange der leuchten- 
den Schicht /, so ergibt sich nach Umrechnung von der Frequenzskala 
auf die Wellenlangenskala im Falle optisch diinner Schicht 

25 C21 fing M2 


Jum =f Ldh = — mie eXP | 43) exp ( ie Myles (6) 


Es wird dabei vorausgesetzt, daB die Verteilung der Atome auf die 
Quantenzustande der BoLTzMANN-Formel 


my 8 (GR) =F xP(~ 48) (FE) a 


entspricht, Es sind dabei h, e,, m), c und k die bekannten Naturkon- 
stanten, E,, die Anregungsenergie des m-ten Terms, g,, dessen statisti- 
sches Gewicht (g,,—= 2m?) und m,, die Anzahl aller, irgendwie angeregter, 
neutraler Wasserstoffatome. In (6) ist die Zustandssumme U ersetzt 
durch das Gewicht das Grundterms der BALMER-Serie g,=2. Bis etwa 
14000° K ist der Beitrag der h6heren Summenglieder zur Zustandssumme 
vernachlassigbar gering. Es ist in (6) fiir die BAtmer-Linien die 
Hauptquantenzahl m des unteren Zustandes gleich 2 zu setzen. cy=he/k 
ist die Konstante im PLANcKschen Strahlungsgesetz (1,438 cm Grad). 
Durch (6) ist in Verbindung mit der SaHA-Gleichung die Intensitat der 
Batmer-Linien als Funktion der Temperatur gegeben. Umgekehrt 


1 UnsoLp, A.: Physik der Sternatmospharen, Abschnitt 47. Berlin 1938. 

2 Hier und im folgenden werden die Indizes stets in der Folge: Endzustand, 
Anfangszustand geschrieben, der m-te Term ist der hdher gelegene Ausgangszustand | 
bei der Emission, der m-te Zustand der tiefere, in Ubereinstimmung mit H. BETHE 
(Handbuch der Physik, Bd. XXIV/2; Berlin 1933) und A. Unséitp (l. c. 1938). 
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liefert eine Messung dieser Intensitaét bei bekannter Schichtlinge die 
Anregungstemperatur der betreffenden Linie, allerdings nur fiir den Fall, 
daB die leuchtende Schicht homogen ist. 

Beobachtet man einen Lichtbogen jedoch von der Seite, so wird die 
ausgestrahlte Intensitat J,,, wegen des radialen Temperaturabfalles aus 
Schichten verschiedener Temperatur emittiert. Unter der Annahme 
lokalen thermischen His Gana und optisch diinner Schicht ist fiir 
jede Linie LR 


Ti = J "T... (1 )\dr-= wi JT (r)dart. (7) 


Dasselbe gilt fiir die nee I, im Kontinuum, bzw. in einem Teil 
der Linie. 


In tiblicher Weise wird die inhomogene Schicht der Dicke 2F fiir jede Linie 
bzw. Wellenlange durch eine Rechteckverteilung konstanter Intensitat ersetzt. 
Diese ,,aquivalente Schichtdicke“ I, ist durch 

rT (vr) dr 
Si el eg dl) oe (8) 
J (0) J (0) 

definiert. ij ist in geringem MaBe wellenlangenabhangig. Bei bekanntem /, ergibt sich 
aus der absolut gemessenen Intensitat J), », = Jy m(0)/, die Intensitat in ide Bogen- 
achse und damit die Achsentemperatur!. Aus Gl. (8) erkennt man, daB zur Be- 
stimmung von /, nur eine Relativmessung von J,,,, (7) erforderlich ist. / (v) errech- 
net man bei seitlicher Beobachtung mit Hilfe der ABEtschen Integralgleichung. 
Bei einer end on Messung ergibt sich J (v) unmittelbar. Wegen der Wellenlangen- 
abhangigkeit des /, ist damit.aber das /, fiir die Linie (Wellenlange) bestimmt, 
fiir die auch der radiale Intensitatsverlauf gemessen wurde. Durch Normierung 
dieser relativen Werte mit der Achsentemperatur erhalt man den radialen Tem- 
peraturverlauf T(r), womit die Berechnung des /, fur jede BaLMER-Linie nach (6) 
mdglich ist},?. =< 

Prinzipiell das gleiche Verfahren ist bei der Berechnung der Linien- 
profile der BALMER-Linien anzuwenden. Die Integration tiber 7 nach (7) 
hat bei festgehaltener Wellenlange zu erfolgen. Ist wie oben T(r) aus 
einer radialen, relativen Intensitatsmessung mit angenommener Achsen- 
temperatur naherungsweise bekannt, so folgt daraus die radiale Verteilung 


der Elektronendichte? und damit ist auch die Normalfeldstairke y 


+R 
7 Spi ai den Photometrierungen ist J/= { J(v)dy immer die von 
—R 

der inhomogenen Schicht eines Bogendurchmessers insgesamt emittierte Strahlung; 
unter J (v)dy soll hier und im folgenden die im Abstand von der Bogenachse r bis 
y + dy aus homogener Schicht der Temperatur T(r) emittierte Intensitat verstanden 
werden. J (r) ist also auf die Schichtlange /= 1 cm bezogen. Entsprechendes gilt 
fiir J, und J; ,. 
1 Maecxer, H.: Ergebn. exakt. Naturw. 25, 302 (1951). 

_ 2 Andert sich dann durch weitere Messungen T (0), so ist im allgemeinen keine _ 7 
ee fanderes T(0) zur Normierung] dieser /,-Werte erforderlich. 

3 Die fiir die Berechnung notwendige Voraussetzung lokalen thermischen Gleich- 
gewichts [n,(v) =f(T (v))] braucht dabei nur naherungsweise erfiillt zu sein, da 
e Abweichung vom ScuMaLjonannschen Profil fiir homogene Schicht gering ist. 


: 
bcs 
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als Funktion des Radius £9 (7) gegeben. Aus dem SCHMALJOHANNschen 
Profil S(ay5 2 ‘a laBt sich daher mit geeigneter Gewichtsfunktion 
\ +o Y 

die Intensitat 14,,,berechnen. Aus dem Vergleich so berechneter Profile 
mit der experimentellen Kurve laBt sich die Elektronendichte in der Achse 
und damit ein verbesserter Wert fiir die Achsentemperatur gewinnen. 

Sei T*(0) die verbesserte Achsentemperatur und 7 (0) die urspriinglich an- 
genommene, /,* (0) und Fj, (0) sowie T*,44 und I 4, die entsprechenden Wertepaare 
so laBt sich zeigen, da® fiir eine vorgegebene radiale, relative Intensitatsverteilung 


; y Ea , = 
J) = whe der Gesamtstrahlung der Linie mit p= - 0° (0) und AA*= pAd 
J. SI) ar i Fy (0) 
in guter Naherung LR 
LAD 1 / T(r) 1 Ak 
faa = — ee S| aba (9) 
th 0 oJ fIar Fir) Ey) 
—R 
00 +00 
ist. Die Normierung ist so gewahlt, daB f I4,dA= J I%jj*« d/A* =1 ist. 
wake. 2) one 


4. Verschmelzung der hoheren Serrenglieder der BALMER-Serie 
zu einem Kontinuum. 


Wie Fig. 10 zeigt, verschmelzen die héheren Glieder der BALMER- 
Serie im Bogenplasma unter dem Einflu8 der intermolekularen Felder 
der Ionen und Elektronen (s. unten) zu einem Kontinuum, das sich weit 
liber die ideale Seriengrenze nach langeren Wellenlangen hin erstreckt. 
Die Hauptquantenzahl der letzten noch sichtbaren Linie sei mit 1,, 
bezeichnet. D. E. Inciis und R. TELLER (1. c.) haben den EinfluB der 
Dichte der Ladungstrager N auf das Vorriicken der Seriengrenze ab- 
geschatzt und finden nachfolgende Beziehung: 


slog N = 23,26 — 7,5 yolog 1,,- (10) 
Hierbei ist fiir Temperaturen . 
T<10°/n, .N=n,+n; (10a) 
und wegen der Quasineutralitat 
Nox 2 
zu setzen, wahrend bei 
TL eed0* a Ness gees a (40b) 


zu setzen ist, da in diesem Bereich die Elektronen wegen zu groBer 
thermischer Geschwindigkeit keinen merklichen Beitrag zur Verbrei- 


terung leisten’. (10) ergibt also unmittelbar eine Abschatzung der 


Elektronendichte aus der letzten noch sichtbaren Spektrallinie einer 
Serie (Emission aus optisch diinner Schicht vorausgesetzt). 


1 Diese Bedingung errechnet sich aus (5). N&aheres siehe bei INGLis und TEL- 
PeRelics ‘ 


—— 
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Theorie und Experiment zeigen weiterhin ubereinstimmend, daB das 
Kontinuum, welches sich an die letzte Linie anschlieBt, stetig in das 
wahre Seriengrenzkontinuum bei A= 3647 A iibergeht! (Fig. 10). Die 
Intensitat dieses Kontinuums wurde von H. A. Kramers korrespondenz- 
maBig berechnet, wahrend die KRAMERsschen Formeln spater von 
GAUNT?, MAvE® und MENZEL und PERKERIS quantenmechanisch be- 
statigt wurden. Fiir die Intensitat dieses Kontinuums ergibt sich4 


l= ee exp (— ci) exp(- ar) Ny tb (11) 
Ry, ist die RYDBERG-Frequenz. Vor Anwendung von (11) zur Berech- 
nung der Temperatur aus dér Strahlungsintensitat ist der Anteil der 
héheren Wasserstoffkontinua entsprechend dem nachsten Abschnitt 
hinzuzufiigen. Bei seitlicher Beobachtung ist wie bei den diskreten 
Linien die aquivalente Schichtdicke 1, vorher zu bestimmen®. 


3d. Intensitat im BALMER-Grenzkontinuum. 


Nach korrespondenzmaBigen Rechnungen von H. A. KrAMEks ® ist 
der kontinuierlich diskrete Absorptionskoeffizient pro Atom im n-ten 


Quantenzustand 64204 my el? 
0&0 


— Sebi. BA | fe 

ie 3/3 Sch nd p> iW?) 

Quantenmechanische Rechnungen von GAuUNT, MAUVE und MENZEL und 

PEKERIS (l.c.) lieferten den Zahlenwert des in der GréBenordnung 1 

liegenden Faktors y,,’. Aus (9) ergibt sich mit der BoLTZMANN-Formel 

(6a) der Absorptionskoeffizient x, *. Vor Anwendung des KIRCHHOFF- 

schen Satzes ist zu beachten, daB x, wegen der in (12) nicht erfaBten er- 

zwungenen Emission um den Faktor [1 —exp(—h»v/kT)]| zu verkleinern 
ist8. Die Intensitat des Seriengrenzkontinuums ist danach 


ia 12824 my e1° oe (- 
=F, 3/3 c2 W572 exp (— a.) exp ae) nal. (13) 
Die Quantenzahl ” zeigt dabei entsprechend der hier gewahlten Fest- 
setzung (s. FuBnote 2, S. 28) den Zustand an, auf den die Elektronen 


eingefangen werden. Um die emittierte Strahlung im Grenzkontinuum 
der BALMER-Serie zu erfassen, mu iiber alle kontinuierlich-diskreten 


1 Mr MenzeEL, D.H., u. Cu. L. PEKERIS: Month. Not. 96, 77 (1936). 

2 Gaunt, J. A.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 126, 654 (1930). 

3 Mave, A. W.: Ann. Phys. 13, 161 (1932). 

4 KrameErS, H. A.: Phil. Mag. 46, 836 (1923). 

5 Auch (11) gilt entsprechend der Herleitung aus (6) nur fiir Stic diinne 
Schicht. * 
6 Kramers, H.A.: Phil. Mag. 46, 836 (1923). 
7 Den benutzten Zahlenwerten liegt die Arbeit von H. Menzer und Cee i PE- 
KERIS zugrunde. “2 
2 EREINSOLID) AN 2 li Ce 49388515 0445- 


; 
j 
; 
a 
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Ubergange mit n= 2 und die frei-frei-Ubergange summiert werden. Fiir 

den kontinuierlich-diskreten Anteil errechnet sich mit 
Fic 
Cee nekT ? 

die Summe 
12824 m, ce} rails 

A= Ye sisanew OP (— ar)! x | 
{ 
| 


(14) 


4 


j { Vn SMa tear Nee WEE: xp leu. —u | 
1D. Yo n® PARA (my Mn). ; y yo n® Fen (uy Mn) Je | 
n=2 nH—=5 

Betrachtet man in der zweiten Summe das Summationsintervall An = 1 
als <n und setzt y,,/yg—= 1, so laBt sich diese durch ein Integral approxi- 


mieren: 


An 1 eee ae 1 
4 ye exp [- ii (2 ier Uy) | ia 2 | €XP | — (uy Vir Uy) | d ea) 
n=5 n=5 (1 5) 
Un=0 | 
| exp y j 
=a! 2m, exp (U,,) du, q | 
Un=Us 


Den Beitrag der frei-frei-Uberginge beriicksichtigt man nach A. Un- 
SOLD (I. c.), indem die Integration in (45) auch iiber alle Zustande posi- 
tiver Energie, also bis u,—-—oo ausgefiihrt wird. Die Summe (15) 


Sea eed Bei Temperaturen bis 14000° K 
1 


ist der Beitrag der héheren Kontinua klein gegen den Anteil des BALMER- 
Kontinuums, so da auch im ersten Summenglied von (14) y,/y.=1 
gesetzt werden kann. Aus (14) ergibt sich dann 


geht damit iiber in 


16704 my e}° las is en Gg 
x -) exp |— 2. 
3yaens 2 \ aT)® P| ip) Mal | 
Gemeinsamer, wellenlangenabhangiger Faktor 

(= Intensitat Barmer-Kontinuum) 


I,=Ye 


3 3 
ay t+ Del (me —m)] + ge expl—(my— agit (16) 
n=3,4 i J 
BatMER- Wellenlangenunabhangiger Wellenlangenunabhan- 
Konti- Anteil des PascHEN- und giger Anteil héherer Kon- 
nuum Bracket-Kontinuums tinua (n > 4) und frei- 


frei-Kontinuum. 


Bei seitlicher Beobachtung ist entsprechend S. 29 zu verfahren. 


} Die Ableitung des Einflusses héherer Kontinua entspricht der von A. Un- 
SOLD, l.c. 1938, S.4117ff. gegebenen. Hier wurde allerdings die formal gleiche 
Ableitung fiir Emission berechnet. Die Darstellung (16) hat den Vorteil, daB der 
Klammerausdruck nicht mehr von der Wellenlange abhangt und somit ein fiir alle 


} 


"aaa Loe MeN erm 
. 
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Die Resultate. 
1. Messung der Temperatur bei optisch dicker Schicht. 

Die Intensitat in der Linienmitte von H, end on wurde durch Ver- 
gleich mit dem Graphitbogen als Strahlungsnormal absolut gemessen. 
Da sich aus der Diskussion der optischen Schichtdicke (Fig. 4) fiir die 
Mitte von H, end on optisch dicke Schicht ergeben hatte, folgt aus der 
Messung sofort die Temperatur. Nach Beriicksichtigung des ScHWARZ- 
SCHILD-Exponenten und der Belichtungszeiten erhalt man fiir das 
Intensitatsverhaltnis H, end on Linienmitte/Graphitbogen als Mittel 
von sechs Aufnahmen den Wert von 663. Daraus ergibt sich eine 


Temperatur von 12500 + 600° Kf. 


2. Das Limenprofil der aus optisch diinner Schicht 
emittierten BALMER-Linien. 


Messung der Elektronendichte. 


Zur Priifung der Frage, ob die theoretisch nach SCHMALJOHANN be- 
rechneten Linienprofile mit dem Experiment iibereinstimmen und zur 
Berechnung der Elektronendichte [gem. (2)], wurde eine Reihe von 
theoretischen Profilen mit der Normalfeldstarke Fy als Parameter ge- 
zeichnet. Beim Vergleich dieser Kurven mit dem experimentellen Ver- 
lauf ergibt sich die- Normalfeldstarke im Bogen aus der Kurve bester 
Ubereinstimmung. Die Fig. 7, 8 und 9 zeigen H,, H, und H,, in dieser 
Weise. Experimentelle und theoretische Kurve (letztere einschlieBlich 
der nicht gezeichneten unverschobenen Komponente bei H, und H,) 


+00 
sind in gleicher Weise normiert ( fies 100). Man erkennt sofort, 
da8 die Ubereinstimmung in den Fliigeln der Linien sehr befriedigend 
ist, wahrend im Linienkern vornehmlich bei H, und H,, betrachtliche 
Abweichungen zwischen Theorie und Experiment auftreten. Einmal ist 
in der Nahe der Linienmitte nach (5) t4q@ nicht mehr groB gegen 1, zum 
anderen ist dem theoretischen Profil bei H, und H, die unverschobene 
Mittelkomponente (H, 38%, H, 16% der Gesamtintensitat) tiberlagert. 


Mal als Funktion der Temperatur errechnet werden kann. Vgl. auch die Umformung 
in (16a) S. 38. 

Gl. (16) entspricht nicht der Naherung des WiENschen Gesetzes. Die formale 
Gleichheit ergibt sich aus der Multiplikation der KircnHorr-PLANCK-Funktion 
mit dem Faktor fiir die erzwungene Emission: 


3 exp (—hy|kT)) =exp(—hv/kT)  (siehe Seite 31). 


+ Der Fehler aus der Intensitatsmessung von = 500° erhéht sich dich die 
: Temperaturunsicherheit des buen apassann segaisn und dessen A, auf die angegeben _ 
600°, entsprechend 4,8%. 


Zeitschrift fiir Physik. Bd. 134. 3 


cap hah) ee Bro 
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relative Intensitat — 


relative Intensitat — 


Fig. 7. Profil von Hy side on. Ausge- 
zogene Kurve: Theoretischer Verlauf 
nach der HorrsmarxKschen Theorie bei 
einer Normalfeldstarke von 250 el. stat. 
E, in der Achse und Korrektur fiir Quer- 
verteilung. MeBpunkte: o blauer Fligel; 
x roter Fliigel; ——— experimenteller 
Verlauf im Kern. (Theoretische Kurve 
ohne unverschobene Mittelkomponente.) 


Fig. 8. Profil von Hg. Ausgezogene 
Kurve: Theoretischer Verlauf nach der 
Hottsmarxschen Theorie bei einer Nor- 
malfeldstarke von 243 el. stat. E. in der 
Achse und Korrektur fiir Querverteilung. 
MeBpunkte: o blauer Fligel; x roter 
Fliigel; ——— experimenteller Verlauf 
im Linienkern. Da Hg keine unverscho- 
bene Komponente im STark-Effekt be- 
sitzt, ergeben Theorie und Experiment 
iibereinstimmend eine Einsenkung in der _ 
Linienmitte. Die Abweichung zwi- 
schen blauem und rotem Fliigel im 
Intensitétsmaximum ist systematisch. 


~ ae | Y . 
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Die Berechnung des tA bei der vorliegenden Temperatur zeigt aber 
auch, daB im gesamten Bereich fiir die Elektronen tA w <1 ist und diese 
keinen Beitrag zur STARK-Effektverbreiterung leisten hi =; =N,). 
Fur die Elektronendichte ergibt sich dann fiir H, aus fiinf Aufnahmen 
eine Elektronendichte von 8,7-10!§cm-~-, fiir H, aus sieben Aufnahmen 
$,0-10!§cm~? und fiir H,, aus fiinf Aufnahmen 8,4-10!%cm~3, Der Mittel- 
wert aus allen drei Messungen unter Beriicksichtigung der unterschied- 
lichen Genauigkeit betriagt 


84-101 + 0,3 - 1016 cm-3 


Dies entspricht einem Ionisationsgrad von annadhernd 15%, 

Die geschilderte Methode setzt ein einwandfreies Linienprofil voraus. 
Sie ist bei H, am besten anwendbar. Bei 7, \aBt sich nur noch der rote 
Fliigel auswerten, da der 20 —t 
blaue Fliigel bereits durch 
die sehr stark verbreiterte 
Linie H, erheblich gestért 
wird. Auch H, eignet sich 
nicht sonderlich, weil die 
starke Mittelkomponente 


a 


relative [ntensitat —e 


10 

(38%) keinen Beitrag zur 

Druckverbreiterung _liefert. 

AuBerdem ist H, im Gegen- F 

satz zu H, und H,, noch so 

schmal, daB die Vorausset- 

zungen der HOLTSMARKschen 0 ae pista" fies Pires 

: 4 P 4200 4000 3800 3600 AE 

Theorie erst in den auBeren Wellenléinge —> 

Fligeln der Linie erfiillt sind Fig. 10. Intensitatsverlauf beim Ubergang ins 
Seriengrenzkontinuum. 


(s. oben). 


Die Messung der Linienkontur und auch der Gesamtintensitat J = fI,d/ von 
sehr intensiven Linien st6Bt auf gewisse Schwierigkeiten, da das Intensitatsinter- 
vall zwischen Linienspitze und den AuBersten Fliigeln bzw. dem Kontinuum zwi- 
schen den Linien nicht von der Photoplatte erfaBt werden kann. Zur Uberbriickung 
macht man auf einer Platte eine Reihe von Aufnahmen mit verschiedener Belich- 
tungszeit und setzt das Gesamtprofil unter Beriicksichtigung des SCHWARZSCHILD- 
Exponenten zusammen. Fiir das Profil von H, waren 6 bis 8 Aufnahmen verschie- 
dener Belichtungszeit erforderlich, bei H B und Hi, kommt man mit 3 bis 5 Einzel- 
aufnahmen aus. 


3. Bestimmung der Elektronendichte 
aus dem Ende der diskreten Termfolge. 


Fig. 10 zeigt das Ende der BAarmeEr-Serie. Wahrend H, noch éin- 


pwandirei als — allerdings stark verbreiterte — Linie erscheint, sind _ 
hdhere Serienglieder nicht mehr vorhanden. Die Intensitat geht stetig 

@ : 

: 
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iiber in die Intensitat des wahren Grenzkontinuums bei 2=3647 A. 
Mit ,,—7 laBt sich aus (10) die Elektronendichte zu 


4—8: 40% cm 


abschitzen. Es ist im vorliegenden Bereich nicht zu entscheiden, ob 
(10a) oder (10b) anzuwenden ist. Diese Unsicherheit um den Faktor 2 
diirfte aber — besonders bei den niedrigen Hauptquantenzahlen — der 
Genauigkeit der Abschatzung entsprechen, die der Gl. (10) zugrunde 
liegt. ° 

Berechnet man (s. S. 26) nach A. UNSOLD (I. c. 1948) den Betrag Av 
in (1), um den die Ionisierungsenergie y zu erniedrigen ist, so stimmt das 
Ergebnis mit dem Wert iiberein, der der vorgezogenen, tatsachlichen 
Seriengrenze entspricht. 


4, Messung der Temperatur aus der absoluten Intensitat 
der aus optisch diinner Schicht emittierten BALMER-Linien 
und der Intensitdt des BALMER-Kontinuums. 


Die Messung der absoluten Gesamtintensitat der aus optisch diinner 
Schicht emittierten BALMER-Linien ergibt nach (6) in Verbindung mit 
der SAHA-Gleichung (1) unmittelbar die Temperatur. Als Schichtlange / 
wurde bei end on Messungen der Elektrodenabstand eingesetzt. Die 
geringe Inhomogenitat des Plasmas vor den Elektroden bringt bei einer 
Gesamtlange von 5 bis 6cm kaum einen Fehler. 

Bei seitlicher Beobachtung ist nach S. 29 die Kenntnis der dqui- 
valenten Schichtdicke J, erforderlich. Es lagen jedoch bereits genaue 
Messungen des relativen Intensitatsverlaufes J (7),., fiir H, (aus side on 
Messungen), H, und fiir das Kontinuum zwischen H, und H, vor (letztere 
sowohl aus side on als auch aus end on Beobachtungen)!s2. Aus diesen 
Messungen berechnen sich mit einer Achsentemperatur von 12700° K 
die nachfolgenden /,-Werte: 


Tabelle 1. 

Linie bzw. Wellenlange (A) | , 1g (cm) 
BY git Met ay. Hie 0,146 
p OME ibe. ea | 0,144 
HL ieee phe Oye suet tae ee || 0,139 
SALON ee eee ee eee mit einem angenommenen 
3640) cee | 0,144 Fehler von + 5% 
BAG, ee bE ne |, 9 .Q,442¢ 
SOO at MER? shee Tol sb 0,141 
2000. MicbewnbiWh << | 0,139, 


1 Peters, T.: Kiel 1950. Unveréffentlicht. 
2 ScHENK, H.: Diplomarbeit Kiel 1952. 
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Mit diesen Werten ergeben sich dann fiir die Intensitat pro 1 cm Schicht- 
lange aus jeweils 6 bis 8 Aufnahmen folgende Mittelwerte: 


a) BALMER-Linien: 


td 5,85 + 0,54 
Hi, 1,50 0,16 - 10° erg/cm! sec. 
H, 0,61 F 0,044 


b) Im Kontinuum bei der Wellenlange 2: 


Ain A 

3780 1,23 0,10 

3640 1,14 = 0,095 | 

3400 1,02 + 0,085 } -10'% erg/cm* sec. 
3200 1,058 + 0,087 | 

3000 0,973 0,082 | 


Die Wellenlangen wurden so ausgewahlt, daB die Cyanbanden des Strahlungs- 
normals méglichst wenig stérten. A= 3780 A liegt noch im Bereich des durch 
Druckverbreiterung entstandenen Kontinuums vor der idealen Seriengrenze. Die 
Intensitatsmessungen im Kontinuum sind wesentlich leichter durchzufiihren, da 
hier die Intensitatsunterschiede gering sind und sich durch Auswerten nur einer 
Aufnahme des H-Bogens und des Strahlungsnormals ermitteln lassen. 


Aus den oben angefiihrten Intensitatswerten ergeben sich die nach- 
folgenden Temperaturen in °K: 


a) T, = 12690 750 
Tz = 12570 F 650 
T,, = 12600 + 300. 


y 
b) T3789 = 12800 360 
Tygip = 12500 =F 340 
Tago = 12.560 F 310 
Tyo =. 12580 FF 300 
Tsoo9 = 12590 =F 280. 


In den angegebenen Fehlern der Intensitat und Temperatur ist 
bereits der mégliche systematische Fehler enthalten, der sich aus der 
Unsicherheit des Strahlungsnormals ergibt, sowie der EinfluB eines 
Fehlers im SCHWARZzSCHILD-Exponenten und in der 4quivalenten Schicht- 
dicke/,. Der Beitrag dieser Fehler ist etwa ebenso groB wie die eigent- i 
lichen Fehler der Intensitatsmessung. 


: 
: 


~~ 
e) 
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Der Mittelwert fiir die Temperatur aus a) und b) errechnet sich zu 


12615 + 280° Kf. 


5. Messung der Temperatur aus den relativen Intensitaten 
der BALMER-Linien und des Kontinuums. 

Die Gl. (6), (41) und (16) fiir die Intensitat der Linien und des Kon- 
tinuums kénnen so umgeformt werden, daB auf der rechten Seite nur 
die allen drei Gleichungen gemeinsamen Konstanten bzw. Funktionen, 
die wellenlangenunabhangig sind, neben exp(—c,/AT) stehen bleiben. 
Es ergibt sich dann 


sen Oe ee 
ae tA FeD ie ir) oe Es = pr) mH Are, (14) 
; ag SE ee — I, 


Multipliziert man nun die gemessene Intensitat J, bzw. J,,, mit den 
entsprechenden Faktoren F,, die sich aus obigen Gleichungen ergeben! 
und tragt den , log (F, I,) bzw. ylog (Fy, Jnm) gegen 1/A auf, so legen ent- 
0,434¢, 1 |, 

ea Oe 
rade fest, deren Neigung m durch m =— 
die Temperatur bestimmt. 


sprechend log (Ff; J,) 


const diese Punkte eine Ge- 
0,434 Cy 
B 


gegeben ist und damit 


n (16a) enthalt die linke Seite in der {} allerdings noch eine Temperatur- 
abhangigkeit. Entsprechendes gilt fiir (11a). Aus dem Klammerausdruck ersieht 
man aber, da bei nicht zu hohen Temperaturen (temperaturabhangiges Glied der 
Klammer < 1) eine Iteration rasch zum Ziele fiihrt, sofern man nicht den Ausdruck, 
wie es hier geschehen ist, nach anderen Temperaturmessungen berechnet. 


Zur Auswertung der Messungen nach diesem Verfahren wurden alle 
angegebenen, gemittelten Intensitaten herangezogen. Fig. 11 zeigt die 


+ Bei der Abschatzung des Fehlers des Mittelwertes war zu beachten, da®B die 
Intensitatswerte fiir alle Linien und Wellenlangen systematische Fehler enthalten, 
die dadurch gegeben sind, da8 auf jeder Platte fiir alle Punkte die Intensitat ver- 
messen wurde. Diese systematischen Plattenfehler liefern den gréBeren Teil der 
zweiten Halfte der angegebenen Fehler. 

1 In (11a) ist fiir J, die gemessene Intensitat vermindert um den Betrag der 
hdheren Kontinua einzusetzen. 

* Bei end on Aufnahmen (Schichtlange/ unabhangig von der peer 
nimmt man diese in die Konstante auf der rechten Seite mit hinein. 
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MeBpunkte und die Gerade, die die Ausgleichsrechnung nach der Me- 
thode der kleinsten Quadrate ergeben hat. Die Neigung dieser Geraden 
entspricht einer Temperatur von 13300° K. Der mittlere Fehler, der 
sich aus der Streuung der MeBpunkte errechnet, betraigt 550°. Bei 
Beriicksichtigung der Unsicherheit des Strahlungsnormals ergibt sich 
ein Fehler von + 750° entsprechend 5,7%. Der Wert liegt zwar hoher, 
als die bisherigen Messungen erwarten lieBen, diese liegen aber noch 
innerhalb der errechneten Fehlergrenze. 


2,0 - 
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Fig. 11. Bestimmung der Temperatur aus dem relativen Intensitatsverlauf innerhalb der BALMER-Serie, 

Als ,,MeBpunkte“ o sind aufgetragen die relativen Intensitaten (bei den BarmerR-Linien die Gesamtintensi- 

taten Jnm—=J1j ad) multipliziert mit den Faktoren nach (6a) bzw. (11a) oder (16a) gegen die Wellenzabl 1/A. 

Die eingezeichnete Gerade entspricht einer Temperatur von 13300° K. Temperaturbestimmungen aus nur 
zwei Linien haben ersichtlich nur geringe Bedeutung. 


Damit liefern die drei untersuchten Methoden die nachfolgend zu- 
sammengestellien Ergebnisse: 
4. Aus der absoluten Strahlung der in der Linienmitte optisch dicken 
Linie H,, ergibt sich 
T = 12500 + 600° K. 


2. Aus den Absolutmessungen in optisch diinner Schicht ergibt sich 
T = 12615 + 280°K. 

3. Aus dem relativen Intensitatsverlauf der BaLMER-Serie ergibt sich 
T = 13300 750°K. 


Das Gesamtmittel unter Beriicksichtigung der unterschiedlichen 
Genauigkeit errechnet sich damit zu 


T =127304 200°K (+ 1,6%), 


wahrend die Elektronendichte aus dem Profil der BAtmer-Linien ger 


—_— 


messen 


n, = 8,4 F 0,3-10'8em _ (+ 3,6%) 
betragt. 


a oe. 


40 G. JURGENS: 


6. Untersuchungen des thermischen Gleichgewrchts. 

Aus der absoluten Intensitat der BArMeER-Linien ergibt sich die 
Anregungstemperatur der betreffenden Linie. Die Messung im Konti- 
nuum liefert im wesentlichen die Anregung des BALMER-Grundterms, 
nur etwa 3% entfallt auf die Energieverteilung der Elektronen (Elek- 
tronentemperatur). Aus dem Intensitaétsverhaltnis von Linien kann 
iiberhaupt nur auf eine Temperatur geschlossen werden, wenn ther- 
misches Gleichgewicht vorliegt. Bei der Messung der Temperatur aus 
der schwarzen Strahlung von H, end on wird ebenfalls die dem Strah- 
lungsgleichgewicht entsprechende Anregungstemperatur gemessen. 

Der Vergleich der erhaltenen Resultate zeigt, daB in der Lichtquelle 
thermische Anregung vorliegt; also Verhaltnisse, wie sie fiir den frei 
brennenden Bogen schon lange bekannt sind. Errechnet man aus der 
Elektronendichte von 8,4-10!®cm~3 mittels der SAHA-Gleichung die zu- 
gehorige Temperatur, so findet man 12580100° K. Auch der Ioni- 
sationsgrad bzw. die Elektronendichte nach SCHMALJOHANN entsprechen 
der anderweitig gemessenen Temperatur?. 


7. Diskussion der verschiedenen M ethoden. 


Betrachtet man die verschiedenen MeBmethoden hinsichtlich ihrer 
Genauigkeit und des notwendigen Aufwandes, so ist die Methode der 
Absolutmessung der Intensitat im Seriengrenzkontinuum allen anderen 
vorzuziehen. Da AT/T proportional 4-AJ/I ist, empfiehlt es sich, 
méglichst weit in das ultraviolette Gebiet hineinzugehen. Dabei werte 
man auf jeder Aufnahme nur wenige Wellenlangen aus, um systematische 
Plattenfehler zu vermeiden. Bei end on Messungen entfallt die Bestim- 
mung des radialen Intensitatsverlaufs. Der Elektrodenabstand (Bogen- 
lange) ist nicht zu groB zu wahlen, damit der Intensitatsunterschied 
zwischen Bogen und Strahlungsnormal bequem iiberbriickbar ist. (Eine 
2cm lange Schicht emittiert unter den vorliegenden Verhiltnissen bei 
3000 A die 10fache Intensitat des Kohlenbogens.) 


Auch die Messung der absoluten Intensitat von H, end on ist experi- 
mentell einfach und schnell durchzufiihren. Gewisse Fehler bringt der 
zu tiberbriickende Intensitatsunterschied von 1:60 zwischen Strahlungs- 
normal und schwarzer Strahlung des Plasmas. Hat man keine geeichten 
Filter (die Durchlassigkeitsangaben fiir die Scnort-Filter sind meist 
nicht genau genug), so ist die Kenntnis des ScHwARzSCHILD-Exponenten 
unerlaBlich. Nach Ansicht des Verfassers fallt die Methode der Relativ- 


messung gegentiber den anderen Methoden weit zuriick und ist wenig 
empfehlenswert. 


1 Die Ubereinstimmung dieser Anregungs- und Ionisationstemperatur mit der 
Gastemperatur ist noch nicht untersucht. 
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Liegt thermisches Gleichgewicht vor, dann liefert die Messung der 
slektronendichte aus dem Linienprofil der BALMER-Linien (H g ist dabei 
u bevorzugen) iiber die SAHA-Gleichung eine sehr genaue Temperatur, 
la die Elektronendichte sich im untersuchten Bereich mit der Tem- 
eratur stark andertt?. 


Zusammenfassung. 


Aus den absoluten Intensitaéten der optisch diinnen BALMER-Linien 
ind des Kontinuums der BALMER-Serie, der absoluten Intensitat in 
ptisch dicker Schicht (H, end on) und aus dem relativen Intensitats- 
rlauf in der BALMER-Serie wird eine Temperatur von 12730 200° K 
essen. Die Profile der BAtMER-Linien H,, Hz und H,, stimmen im 
xliltigkeitsbereich der HortsMArkKschen Theorie mit den theoretisch 
echneten Profilen gut iiberein. Diese Messungen liefern eine Elek- 
mendichte von 


4 8,4 + 0,3 -10!§ cm-3 

onisierungsgrad von 15%), die nach der SAHA-Gleichung der gemes- 
en Temperatur entspricht. Als Gesamtmittel aus allen eae ce 
ibt sich eine Temperatur von 


12650 # 100° K 


n untersuchten Bogen wird im Rahmen dieser Fehlergrenze thermische 
Anregung festgestellt. Als genaueste und einfachste Methode der Tem- 
eraturmessung wird die Messung der absoluten Strahlung im Kon- 
uum. der BALMER-Serie empfohlen, 8 ——— 
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Die Streuung von schnellen Neutronen 
an zusammengesetzten Atomkernen. 


Von 
G. MEMMERT *. 


Mit 6 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 12. August 1952.) 


Es wird versucht, das umfangreiche experimentelle Material iiber den Wirkungs- 
querschnitt zusammengesetzter Atomkerne fiir den StoB schneller Neutronen bis 
zu 300 MeV Energie einheitlich zu behandeln. Hierzu wird zunachst in Abschn. 2 bis 
4 die mathematische Methode verbessert, so da8 man sicher sein kann, daB etwaige 
Differenzen zwischen Experiment und theoretischer Vorhersage nur an der Unvoll- 
kommenheit des verwendeten Kernmodells liegen kénnen. Der Vergleich wird 
gegenwartig dadurch erschwert, daB die experimentelle Auftrennung in Streu- 
querschnitt und Absorptionsquerschnitt noch unvollkommen ist, so daB der Ver- 
gleich vorwiegend an den totalen Querschnitt gebunden ist. Die Ergebnisse sind 
im allgemeinen gut zu verstehen, doch scheint der Realteil des Brechungsindex mit 
wachsender Energie schneller + 1 zu gehen, als man nach dem FERmi-Modell er- 
warten wiirde, ein Verhalten, das durch Dispersionsbetrachtungen analog zur 
klassischen Optik (Abschn. 8) vielleicht erklart werden kann. Aus den Messungen 
bei 280 MeV wird versucht, den m-n-Streuquerschnitt abzuschatzen und die beste 
Ubereinstimmung fiir o,,,, = 16+ 10727 cm? gefunden, ein Wert, der erheblich kleiner 
ist als der p-p-Streuquerschnitt bei derselben Energie (Abschn. 7). 


1. Evnleitung. 


Seit der Aufstellung des neuen Zyklotrons in Berkeley ist es méglich 
geworden, eine Fiille neuer experimenteller Informationen im Bereich 
hoher Energie zu gewinnen. Die erste Diskussion der Wechselwirkung 
schneller Neutronen von etwa 90 MeV mit verschiedenen Atomkernen, 
wie sie sich bei diesen Experimenten ergab, riihrt von FERNBACH, SERBER 
und Taytor? her und kniipft an die Bemerkung an, daB bei so hohen 
Energien die Wellenlange bereits so klein ist, daB bei der iiblichen Ent- 
wicklung der Neutronenwelle nach Drehimpulsen/ viele Glieder auf- 
treten. Dann kann gendhert die Summe durch ein Integral iiber den 
kontinuierlich gedachten Parameter / ersetzt werden, wie es dem Uber- 
gang zur Strahlenoptik entspricht. In diesem Rahmen wird der Atom- 
kern als eine Kugel mit komplexem Brechungsindex nach Art der Metall- 
optik beschrieben, wo im wesentlichen der Imaginarteil echter Absorp-. 
tion von Neutronen entspricht, wahrend Real- und Imaginarteil zur _ 
Streuwelle beitragen. 


* Marburger Dissertation. 
1 FERNBACH, S., R. SERBER u. T. B. TAYLOR: Phys. Rev. 75, 1352 (1949). 
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Im Laufe der Jahre 1950/51 wurde das experimentelle Material 
wesentlich vermehrt durch Messungen bei kleineren Energien (42 MeV) 
sowie bei gréBeren Energien bis zu 280 MeV. Natiirlich hat man bei 
diesen Energien andere Zahlenwerte fiir den komplexen Brechungsindex 
zu wahlen, fiir dessen Berechnung das FERMI-Gasmodell des Kernes 
naheliegt. Versucht man auf diesem Wege in der durch die Arbeit von 
FERNBACH, SERBER und TAYLOR vorgezeichneten Weise die Messungen 
zu verstehen, so ergibt sich eine betrachtliche Diskrepanz zwischen 
[Theorie und Experiment}. 

Dieser Mangel an Ubereinstimmung kann mathematischer Art sein, 
d.h. durch die ein wenig rohe Approximation des strengen Beugungs- 
problems in der zitierten Arbeit? bedingt sein. Er kann aber auch im 
phystkalischen Modell des FERMI-Gases begriindet sein und durch eine 
andere Approximation an die komplizierten Verhaltnisse im Kerninnern 
vermieden werden. Daher erwachst die Aufgabe, zunachst der mathe- 
matischen Methode eine unbedingt zuverlassige Gestalt zu geben, d.h. 
das Problem der Beugung einer ebenen Welle an einer Kugel von kom- 
plexem Brechungsindex méglichst sauber zu lésen. Alsdann bleibt zu 
priifen, in welchem AusmaBe die Ubereinstimmung mit dem Experiment 
besteht, bzw. welche Abweichungen vom FERmiI-Modell durch die ex- 
perimentellen Resultate nahegelegt werden. SchlieBlich kénnen wir 
versuchen, der — natiirlich schwierigen — Frage naher zu treten, ob 
die Ergebnisse vielleicht im Rahmen eines anderen Modells geschlossen 
verstanden werden k6nnen. 


2. Allgemeiner Ansatz. 


Wir beschreiben den Streuvorgang durch die SCHRODINGER-Glei- 
chung im Schwerpunktssystem von Kern und Neutron: 


Ay+ {[P—Vin)|y=0, 
worin 
2 
ed 2 


ein MaB fiir die kinetische Energie und 


2 
Vy) = 45 U(r) 

roportional der Wechselwirkungsenergie U(r) zwischen Kern und 

Jeutron ist. Letztere ist auBerhalb des Kernes (7 >R) Null und soll —— 

Kerninnern einen konstanten komplexen Wert U=—U, besitzen. 


1 FLriace, S.: Ergebn. oo Naturw. 25 (1951). o < Ze 
2 FERNBACH u.a.: l.c. 
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Es ist zweckmabig, an Stelle von U, die komplexe GréBe 
n= RP +V 
einzufithren; dann lautet die SCHRODINGER-Gleichung 
Aypt+kRy=0 fiir r>R 
Ay+2y=0 fir 7r<k, 


und die komplexe GréBe 
= n ale a 
aed, bisingimisicgns 3 (1) q 


beschreibt die Kernmaterie durch einen reellen Brechungsindex » und 
einen Absorptionskoeffizienten K in analoger Weise, wie dies in der 
Metalloptik gebrauchlich ist. Wir bezeichnen demgema8 7 auch als 
komplexen Brechungsindex. . : 
Die SCHRODINGER-Gleichung lésen wir in der tiblichen Weise durch | 
Kugelfunktionsentwicklung 


y= D+ 1)i a BO P(cosd), 


RS 


worin y, der Differentialgleichung 


(ie Gre ac iat hee 


ry} d y 


gentigt und asymptotisch 
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Diese Darstellung, welche bei reinen Streuproblemen iiblich ist!, gilt 
mit komplexen , auch in unserem Falle unverdndert. Sie ist lediglich 
ma erganzen durch Angabe des Absorptionsquerschnittes2 


=< > (20+ 4) {1 —|e%in|2) (5) 
welcher bei reellem »; natiirlich verschwindet. Damit ist die Aufgabe 
auf die Berechnung der 7; als Funktion von k und x, sowie auf die Sum- 
mation der Reihen in Gl. (2) bis (5) reduziert. Fiir hohe Energien kon- 
vergiert die Reihe (2) bekanntlich nur langsam; die darin enthaltenen 
Koeffizienten 


e2!m 4 = 2ie'Msin n, 


werden erst fiir 7 >kR merklich klein, so daB mindestens bis 1 ~kR 
summiert werden muB. Da kR im Energiebereich von 100 bis 300 MeV 
ie nach Kernart Werte zwischen 8 und 30 annimmt, wird eine direkte 
Verwendung der Reihe (2) unzweckmaBig, so daB im folgenden sowohl 
sin Naherungsverfahren zur Berechnung der 7, als auch eines zur Sum- 
nmierung der Reihe zu entwickeln ist. 


3. Berechnung der Rethenkoeffizienten. 


Die strenge Behandlung.des Beugungsproblems fiihrt in wohlbekann- 
-er Weise auf die Formel?® 


H®)’(k R) 


OP ERTS a 
2in, — J %R) H® (kR) — H®(kR) 6) 
TR 7p Le) H®’(kR)  H®(kR)’ 

“J @R) HO (RR) 


vobei zur Abkiirzung bei allen Zylinderfunktionen der Index / + 3 
veggelassen ist. 

Unsere Aufgabe in diesem Abschnitt wird darin bestehen, den sehr 
s;chwerfalligen Ausdruck (6) zu vereinfachen. 

Wir beginnen mit der Berechnung der Koeffizienten (6) fiir kleine /. 
Dann kénnen wir die asymptotischen Reihen von DEByeE fiir die Zylinder- 
unktionen benutzen, wobei wir uns fiir 


L+i<kR bzw. xR>1 und kRR>1 


uf die Anfangsglieder der Entwicklungen beschranken kénnen. 
F ox i 


_ 1 Mort, N.F., u. H. S. W. Massey: The theory of atomic collisions, 2. Aufl. — 


ord 1949. , C 
2 FesHpacu, H., D. C. PEASLEE u. V. F. WersskoPF: Phys. Rev. 71, 145 (1947). 
3 Fritace, S., u. H. MarscHarLL: Rechenmethoden der Quantentheorie, Bd. 1, 


pAufl, S.116. Berlin u. G6ttingen 1952. 
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Nach DeBYE! ist genahert 


exe 
Hih?)(2) =: ie’ (7) 
g 
worin 
= |/P—r; a=g—varcig —_—= (8) 
q J y 4 

sind. Statt dessen ist es oft zweckmaBig durch 

G= 75 1, (Be Re ees a = 2(sin t—T Cos t) — 7 (9) 


einen Parameter t einzufiihren. Durch Differenzieren folgt in einfacher — 
Weise 


7 r, dH} 2 2 . q & (1 2) 
dz micas aia) HE 7 


Bei Vernachlassigung des zweiten Terms in der Klammer (d.h. fir 
22 — yp? +z) kann bei Verwendung des Parameters t auch sae 
werden: 


tah ead ie 7 
Hy oe = tsi t. a (10) ) 


2 Jy (2) =H (2) + HY (2) 
erhalt man nies einfacher Rechnune in der isleielien Naherung ve 


| Tele) =< 
SAG) a > ra (19 


(fF es pease Fe: 
Da wir diese heey ‘Formela in der Folge bei de Hanxer-Fonk: 
_tionen fiir das Argument z=kR, bei den BEsSE \ 

anwenden miissen, ist os weckanaig zu unte 


{iar 


Wegen 


Die Streuung von schnellen Neutronen. 47 
mit der Abkiirzung?! 
(14) 


\Wir werden in der Folge sehen, daB x/k stets sehr wenig von 1 abweichen 
wird; dann wird y< 1 und nach Gl. (13) 


{ sin ( (T. ats ) 
\ COS Ty, 


Ny = ky = rents —(T. ~7,) 60s 7} (15) 


In Fig. 4 ist 7, nach (15) als Funktion von / fiir den speziellen Fall 
%=+-=1,15+40,05 und kR=8,56 


aufgetragen. Diese Zahlenwerte wurden gewahlt, weil hierfiir exakt aus 
Gl. (6) berechnete Phasenwerte in einer Arbeit von PAsTERNACK und 
SNYDER? vorlagen, die in der Figur als Kreise eingezeichnet sind. 
SchlieBlich enthalt die Figur noch die nach FERNBACH u.a (l.c.) be- 
rechneten Werte. Man sieht, daB die FERNBACHschen Werte ebenso wie 
Hie aus Gl. (15) berechneten fiir kleine / zu den exakten Werten passen, 
cir groBe 7 aber zunehmend zu klein werden. 

Der Unterschied zwischen der FERNBACHschen Funktion und Gl. (15) kann 


eicht abgeschatzt werden. In unserer Bezeichnungsweise laBt sich die FERNBACH- 
sche Funktion namlich schreiben 


nt = (é. — 24) sila, — (7 — 1) AR -sin 7, - (16) 
Die Differenz gegen (15) ergibt sich nach einigen Umformungen zu 


St Mg — 8 +7 
nq 3. Rs ae ee COS 
1 hi \ 2 


TT. —T in T2— 71) T,— T% 
ee SLI — aS 
2 St 2 2 


Da |”| ~1, wird |t,—1,| <1, und Entwicklung ergibt 
my — 1 — $0 tg Te: (t2— Ty); 
jie Differenz wird also von zweiter Ordnung klein in (t,— 7). 

Am Beispiel von Fig. 1 erkennt man, daB die exakten Phasenwerte 
abwechselnd gréBer und kleiner als die nach (15) berechneten sind, und 
JaB letztere im Mittel die Phasen gut wiedergeben. Dies ist nicht nur 
fiir 7+ 4<kR richtig, sondern selbst noch fiir /= 5 bis 6 bei RR = 8,506. 


Erst fiir 1+-4~kR wird sowohl durch (15) als durch Aa) die Phase 
schlecht wiedergegeben, und daher soll yn, fir L+34=—R direkt 


1 Gl. (14) hat formal den Fresnetschen Aufbau eines Reflexionskoeffizienten 
n Rahmen einer (skalaren) Wellentheorie. Da8 dies mehr als eine formale Ahn- 


chkeit ist und bei reellem x eine geometrische Deutung von 7, und 1, als Einfalls- ‘ 


ind Brechungswinkeln gestattet, ergibt sich in der ganz analog anzusetzenden Theo- 
des Regenbogens, vgl. VAN DER Por, Phil. Mag. 24, 141, 825 (1937). 
2 PasTERNACK, S., u. H. SNYDER: Phys. Rev. 80, 9214 (1950). 
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ausgerechnet werden. Als Phasenfunktion wahlen wir dann eine solche, die 
sich fiir kleine Werte von / an (15) anschlieBt, aber fiir / = L den richtigen 
Wert 7, annimmt. Dies leistet die Funktion 


= ((m—1) kR— —n,]sint, +71. (17) 


Diese Interpolation ist in Fig. 1 ebenfalls dargestellt, und wird in der 
Folge in dieser Arbeit zugrunde gelegt. 


i— 


‘Fig. 1. Die Phasen 7 iain Nbhauelekelt von], Oberes Kurvenpaar: Soe Pe: Ay 3m (nd); 4 


gestrichelte Kurven: Phasenfunktion nach FernBacu, Gl. (16); ausgezogene Kurven: 


nach Gl.(17); ® bzw. @: die exakten Phasen Re(n)) bzw. $m(n1); + baw. X: # ie Phasen Re(n) bom. 


ee (1) nach Gl. (15). 


Zut Ausrechnung von 77, benutzen wir fiir die Zylinderfunktionen in Gl. 6) Z 


die Depveschen Formeln 
x 22% 


oo A 
\ f = Ht Sey Ts ay eee 3 ene 
‘a 2 + 7 


“He —— 
\ Lt x * “sa 
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Index # iibereinstimmt. Wir kénnen hier von der Relation 


4 of m | j2 m 
Jp (Ab) ey sone p) ( a p) 


m= neo 


Gebrauch machen; mit der Rekursionsformel 


ip 00?) Oh) 
Jp (AP) Jp — 
zusammen fiihrt diese auf 
1 - 42 \m 
EM aA LL hoes 
Ip (AP) - Sane nt. oe wie 
marl mi) Jp- m\ p) 2 cs p| 


Dieser Ausdruck enthalt fiir den uns allein interessierenden Fall |A| ~ 1 im Zahler 
und Nenner rasch konvergierende Reihen, so daB er rechnerisch verhaltnismaBig 
einfach zu handhaben ist. 

Wird endlich 1 +3 >>R, so fallen in DEByeEscher Naherung die 
beiden HANKEL-Funktionen zusammen, und es wird nach Gl. (6) 1, =0 
Dies trifft mit sehr groBer Genauigkeit zu, wenn | + 4—kR|>(kR)5 
Das bedeutet im Falle RR ~8, daB nur noch ein Glied jenseits von / = L 
beriicksichtigt werden muB. Wird kF gréBer, so kénnen noch ein oder 
zwei Glieder mehr hinzutreten. Da aber in allen diesen Fallen 7, selbst 
bereits recht klein ist, wahrend die Summe iiber die ersten L Glieder 
schon groB ist, so macht die Vernachlassigung aller Glieder mit / >L 
wenig aus und soll im folgenden stets erfolgen. 


4, Die Formeln fiir die Wirkungsquerschnitte. 

Bei der Berechnung der Wirkungsquerschnitte haben wir es stets 
mit vielgliedrigen Summen iiber den Index / zu tun, fiir welche wir die 
EvuLersche Summenformel benutzen wollen. Dabei fiihren wir als 
Integrationsvariable »y=/ + } ein; dann ergibt sich allgemein fiir jede 
derartige Summe 


2 (214-1) Aji f 2vA,dv+tApw2fvA,dr. 
10 i 0 


Die Rechnungen des vorhergehenden Abschnitts haben auBerdem ge- 
zeigt, daB die A, fiir y > # R sehr rasch abnehmen, so daB als obere Grenze 
vy=kR gesetzt werden darf: 


co RR 
SF Ay Saf waar, (18) 
0 


1=0 
Zeitschrift fiir Physik. Bd. 134. - 4 
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Mit der Phasenfunktion (17) ergibt sich dann als gesamter Streuquer- 
schnitt gemaB der Definitionsgleichung (4) und (18): 

o.= ut Dae (asin T+) _ —1)? dy, 

2 nae f 


worin 


a=(i—1)kR—n,) b= np;  siny= \1-(ge) (19) 


ist. Das Integral laBt sich mit der Substitution sin t;= x in die Form 


al 
GO, = 27 R%f | e2* rt) — 12 4 de 
0 
bringen, in welcher man sofort erkennt, daB es elementar ausgewertet 
werden kann. Die Koeffizienten a und 2 sind im allgemeinen komplexe 
Zahlen; setzt man 


21b=47,+71,3 2ta =, + ts, (20) 
so ist 
1 = 25m, ; 1% = 255 No, | (21) 
i, =2Ren,; i, +i, =2Ren,. J é 
Das Resultat 148t sich dann schreiben 
0, = y,° aR? (22) 
mit 
Sy elo erirtra( J pe 1 eh + | 
Ys = Ys 292 242 
+4 ht + rd] 
Vo, (rz + 23) — 3) ] cos (4, + %) + 
(72 2) 2, 22 2 1 (23) 


+ [ty (73 + 13) + 272 %9] sin (7, + 7,)} + 
et 
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73) COS 4, — 279%, Sina}. | 


Eine Kontrolle fiir die Genauigkeit der Formel (23) bietet der Ver- 
gleich mit der Arbeit von PASTERNACK und SNYDER (I. c.). Die Verfasser 
berechnen unter anderem den Streuquerschnitt fiir Aluminium bei einer 
Neutronenenergie von 90 MeV. Dabei benutzen sie die exakt nach 
Gl, (6) berechneten Phasen bis einschlieBlich 7,, bei einem Wert von 
kR=8,56. Als Streuquerschnitt erhalten sie o, =0,83 - 107-24 cm2. Bei 
Benutzung der von ihnen zugrunde gelegten Werte fiir m und K ergibt 
Gl. (23) 6, =0,82-10-*4 cm?, also vorziigliche Ubereinstimmung. 

In entsprechender Weise erhalten wir aus Gl. (5) fiir den Absorptions- 
querschnitt 


KR 1 
ee ae f 2 f 2 (4 —| e@in» |2) 2) dv x aoe |. (4 — e2(n+re4)) xdx. 
0 0 
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Setzen wir analog zu (22) 


Og = Ya TR, (24) 
so fiihrt die elementare Auswertung des Integrals auf 


sd ipl haa AED Greatamteror'g baste er aL (25) 
In dem von PASTERNACK und SNYDER durchgerechneten Beispiel ergab 
sich o,=0,45-410-°4cm?, wahrend Gl. (25) auf o,=0,41- 10-24 cm? 
fiihrt. Der Fehler ist also etwas gréBer als beim Streuquerschnitt, aber 
noch immer nicht erheblich. 

Wir fiigen noch die durch Addition entstehende Formel fiir den 
totalen Wirkungsquerschnitt an: 


0,=0,+0,=y;' aR; ¥t=VstYa- (26) 


SchheBlich brauchen wir im folgenden noch die Strewamplitude (0) fiir 
Vorwartsstreuung der Neutronen, die aus Gl. (2) wegen P, (1) =1 eben- 
falls in Form einer nach EULER zu approximierenden Summe entnommen 
werden kann: 
eatih 
= 1 
(7p +7 ig)? [ 
Mit diesen Formeln ist der erste Teil des in der Einleitung ent- 
wickelten Programms erfiillt, ndmlich ein mathematisch einwandfreies 
Rechenverfahren zu schaffen. Wir wenden uns nun dem zweiten, eigent- 
lich physikalischen Teil der Aufgabe zu. 


(0) = 5 ikRe A 2 (Ar, iy) rete (27) 


5. Streuversuche bei 84 MeV. 

Wir versuchen zunachst eine Auswertung der Messungen, welche fir 
Neutronen von 84 MeV vorliegen, und zwar beschranken wir uns auf 
ein leichtes Element (Al) und ein schweres Element (Pb). 

Aluminium. Die Neutronenenergie im Schwerpunktssystem betragt 
84 MeV; mit der bewahrten Kernradiusformel 


R =1,40- 1078/4 cm 


ergibt das kR=8,30. Den Realteil des Brechungsexponenten ent- 
nehmen wir dem FEermi-Gasmodell des Kernes; bei einer im folgenden 
einheitlich zugrunde gelegten Topftiefe von 28,5 MeV wird bei dieser 
Energie 71,16. Damit berechnet sich 


Re (7) = (n—1) RR = 1,35. 


Den Absorptionskoeffizient K, Gl. (1), entnehmen wir, um nicht zu- 
viel theoretische Bilder einzufiihren, aus dem gemessenen Wert von 
Ga ae 
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o, = 0,43 10-24 cm. Gl. (24) fihrt dann auf 
K = 0,113 -10%cm+. 


Dann kennen wir aber alle Bestimmungsstiicke und kénnen aus Gl. (22) 
auch den Streuquerschnitt berechnen zu o, = 0,83 - 10-4 cm? gegentiber 
dem experimentellen Wert! von 0,71 -10-*4cm?. Der Mangel an Uber- 
einstimmung kann, sofern beide MeBwerte zuverlassig sind, nur ‘durch 
einen fehlerhaften Wert von m entstanden sein; Ubereinstimmung mit 
dem Experiment wird erreicht fiir »=1,152, also einen geringfigig 
gegen das FeRMI-Modell verkleinerten Brechungsindex. 

SchlieBlich ist noch bei Al die Vorwartsstreuung? zu |/(0) |?= 
5,0: 10724 cm2/RWE gemessen*; der aus den vorstehenden Werten der 
Parameter ~ und K hervorgehende theoretische Wert dagegen wiirde 
nur 4,2:10-%4 cm?/RWE sein. 


Blei. Die Verhaltnisse liegen hier ahnlich. Es ergibt sich kR = 16,6 
und aus dem FERMI-Modell »=1,157. Zur Darstellung des gemessenen 
6,=1,68-10-%4cm? braucht man einen Absorptionskoeffizienten 


K = 0,101 10" cm, 


Dann ergibt sich o, = 3,32-10-*4cm?, wahrend nur 2,79+10~*4 cm? ge- 
messen wurde. Um Ubereinstimmung zu erzielen, muB man n= 1,173 
annehmen, also vom FERMI-Modell im entgegengesetzten Sinne ein 
wenig abweichen. Trotzdem ergibt sich gegeniiber der gemessenen Vor- 
wartsstreuung |f(0) |? = 64-10-24 cm?/RWE wieder ein Fehlbetrag des 
berechneten Wertes von 58-10-24 cm?/RWE. 

Die Deutung des Absorptionskoeffizienten K mit Hilfe der Zu- 
sammenst6Be des in den Kern eindringenden Primarneutrons mit den 
einzelnen Kernnukleonen fiihrt bekanntlich zu der Formel 


K = 9+ ag (Zonp + Noy) = 98,7 108 (2 Wea Gyn) om ~ 


(mit o,, und o,,, in 10-*4 cm?) , 


wobei fiir o,, und o,,, die Streuquerschnitte an freien Nukleonen fiir 
die betreffenden Energien eingesetzt werden kénnen; o,, p ist gemessen, 
und o,,,, kann man versuchsweise durch On (abziighth den CoULOMB- 
Anteil) ersetzen. Der Faktor q wurde zuerst von GOLDBERGER® einge- 
fihrt, um der Verkleinerung der effektiven Sto8querschnitte im FERMI- 


Gas infolge der verbotenen besetzten Endzustande Rechnung zu tragen. 


1 BRATENAHL, A., S. FERNBACH, R. H. HILDEBRAND, CoB GErtH wWlStels 
Moyer: Phys. Rev. 71, 597 (1950). 

2 BRATENAHL u.a.: l.c. 

’ RWE = Raumwinkeleinheit; gesamter Raumwinkel = 4n. 

4 GOLDBERGER, M. L.: Phys. Rev. 74, 1268 (1948). 
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Fir Energien um 100 MeV ist g 20,7 und geht mit wachsender Energie 
gegen 1. 

Versucht man die vorstehend fiir Al und Pb angegebenen, aus dem 
empirischen Material erschlossenen Werte von K in diesem Sinne zu 
verstehen, so erhalt man einen merklichen Unterschied zu Gl. (28). Bei 
Energien von rund 110 MeV, wie sie das stoBende Nukleon im Kerninnern 
annimmt, betragen o,,, und o,, beide empirisch ungefahr 70 - 10-27 cm?. 
Daher ist bei dieser Energie fiir alle Elemente K =q- 0,6- 10" cm~ zu 
erwarten, was mit g¢0,7 jedenfalls nicht zu den oben angegebenen 
Werten fiihrt. 

In beiden Fallen sind die errechneten Werte von |/(0)|? gegeniiber 
den experimentellen Werten zu klein. DaB dieser Fehler nicht von der 
hier benutzten Naherungsmethode herstammt, zeigt der Vergleich mit 
der exakten Kugelfunktionsentwicklung. PASTERNACK und SNYDER er- 
halten zwar fiir die Vorwartsstreuung bei Aluminium 5,0: 10-24cm2/RWE, 
fiir den Gesamtstreuquerschnitt ergibt sich jedoch aus ihren Rechnungen 
6, =0,83 -10-*4 cm? statt 0,71 - 107-74 cm? experimentell. Dies bedeutet, 
daB auch bei Benutzung der exakten Methode die Vorwiartsstreuung 
im Verhaltnis zum Streuquerschnitt zu klein wird, und daB die Verfasser 
ebenfalls eine zu kleine Vorwdrtsstreuung erhalten hatten, wenn sie 
ihre Rechnung an den Gesamtstreuquerschnitt angeschlossen hatten. 

Insgesamt muP man feststellen, dap bei dem bisher eingeschlagenen Weg, 
die Parameter zu bestimmen, welche die Streuung charakterisieren, ein sehr 
uneinheitliches Bild entsteht. Sowohl der Brechungsindex als auch der 
Absorptionsfaktor q werden bet gletcher Energie aber verschiedenen Kernen 
sehr verschieden. Auperdem ist die daraus berechnete Vorwartsstreuung zu 
klein. Zur Berechnung der Wirkungsquerschnitte bei anderen Energien 
miissen wiederum neue Werte fiir n und K gewdhlt werden, wm Uberein- 
stimmung mit dem Experiment zu erhalten, und damit werden n bzw. ¢ 
Funktionen sowohl von der Energie als auch von der Kernart. 

Eine genauere Betrachtung der experimentellen Methoden zeigt, daB 
die Messung des Absorptionsquerschnitts sehr unsicher ist. Die be- 
nutzten Detektoren haben eine Energieschwelle von 20 bzw. 50 MeV, 
d.h. nur solche Neutronen, die nach dem StoB geringere Energien haben, 
scheinen unelastisch gestreut worden zu sein. Diejenigen Neutronen 
jedoch, die nach dem ZusammenstoB Energien oberhalb der Schwell- 
werte besitzen, koénnen als elastisch gestreute Neutronen gezahlt werden, 
auch dann, wenn sie durch den StoBvorgang Energie verloren haben und 
somit zur unelastischen Streuung gerechnet werden miiBten. 

Den Vorgang der Streuung von Neutronen im Kerninnern kann man 
sich etwa folgendermaBen vorstellen: Trifft das eingedrungene Neutron 
der Energie E auf ein Nukleon im Kern, so mag z.B. eine Ablenkung 
um den Winkel® erfolgen. Hierbei sinkt die Energie des Neutrons 
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auf EF’, und es ist 


Ps cos?. 

Im Grenzfall kleiner Ablenkung entsteht nur ein sehr geringer Energie- 
verlust, und der Detéktor zahlt diese unelastisch gestreuten Neutronen 
mit praktisch der gleichen Empfindlichkeit wie die elastisch gestreuten 
Teilchen. Die Wirkungsquerschnitte fiir die im Kerninnern stattfinden- 
den Prozesse, namlich die -p- und u-n-Streuung ergeben sich aus den 
experimentellen Werten, wenn man insbesondere o,,,=0o,, annimmt. 
Danach1,2 ist z.B. fiir Aluminium bei einer Neutronenenergie von 84 ++ 
28,5 = 110 MeV 

LO nacre 


Bevcssenaie nei aes 
RWE 


LA(O) 25 = 45 mindless (0) 55 4 ee 

Fir Aluminium ist N = 14 und Z = 13, und daher die Vorwartsstreuung 

des ganzen Al-Kerns 
(4-14-4415 - 43) 


1On2? em 10-*4 cm? 
Pi ee ee 
Nun muB noch beriicksichtigt werden, da diese Werte fiir das Schwer- 
punktssystem Neutron-Nukleon gelten, wahrend fiir das System Neu- 
tron + Al-Kern (das praktisch gleich dem Laborsystem ist) diese Werte 
um den Faktor 4 vergréBert werden mitissen. AuBerdem ist noch der 
Absorptionsfaktor ¢=0,7 (entsprechend den weiter unten erwahnten 
Rechnungen) anzufiigen, so daB sich insgesamt fiir die unelastische 
Vorwartsstreuung ergibt 
10724 cm? 


| f (0) eae — 0,67 RWE 


Dieser Betragist zur elastischen Vorwartsstreuung von 4,2: 10724 cm?/RWE 
hinzuzufiigen und gibt dann (bei den praktisch zur Verfiigung stehenden 
Detektoren) den Wert der _ ,,elastischen‘‘ Vorwartsstreuung von 
4,9-10-*4 cm?/RWE in guter Ubereinstimmung mit dem Experiment. 

Die Bedeutung dieser letzten Uberlegungen, die auch bei Blei zu 
dem entsprechenden Ergebnis fiihren, liegt vor allem darin, daB sie 
deutlich auf den Unterschied hinweisen, der zwischen dem theoretischen 
Begriff der elastischen bzw. unelastischen Streuung einerseits und ihrer 
praktischen Verwirklichung andererseits besteht. Man muB also immer 
damit rechnen, da in den gemessenen Streuverteilungen unelastische 
Streuung enthalten ist, und es ist daher sinnlos, die experimentell ge- 
messenen sog. Streuverteilungen, Gesamtstreuquerschnitte oder Ab- 

1 HaDLey, J., E. Kerrey, C. Leiru, E. Secré, C. Wiecanp u. H. York: 


Phys. Rey. 75, 351 (1949). 
* Birce, R. W.: Phys. Rev. 80, 490 (1950). 
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sorptionsquerschnitte getrennt zu diskutieren. Lediglich der totale 
Wirkungsquerschnitt scheint durch die heutigen MeBmethoden in diesen 
Energiebereichen einwandfrei bestimmbar zu sein, weil dieser unab- 
hangig von den Schwellenenergien der Detektoren ist. Daher soll der 
weitere Vergleich von Experiment und Theorie lediglich am Beispiel des 
totalen Wirkungsquerschnitts durchgefiihrt werden. 


6. Die Streuung im Bereich von 84 bis 280 MeV. 
Die totalen Wirkungsquerschnitte sind in einer Reihe von experi- 
mentellen Arbeiten! im Energiebereich von 84 bis 280 MeV fiir meh- 
yale ig rere Kerne angegeben. Fig. 2 zeigt 
insbesondere die Wirkungsquer- 
schnitte fiir Al, Cu und Pb. 
Auf Grund dieser experimentellen 


n-7 
0,15 
0,09 
0,03 
jae! i of Oe 5 UE — m n 
80 100 150 - 200 , 290 300MeV 80 100 150 200 250 MeV 
Fig. 2. Gesamtwirkungsquerschnitte fiir Al, Cu und Fig. 3. (~—1) als Funktion der Energie. Obere 


Pb. Die ausgezogenen Kurven stellen die theoretischen 
Werte berechnet nach Voraussetzung 1 bis 4 (Abschn. 6) 
dar. Die eingetragenen Punkte sind MeBwerte. 


Kurve berechnet nach dem Frrmi-Gas-Modell; 
untere Kurve bei Verwendung der gemessenen 
Wirkungsquerschnitte. 


Werte sind der Brechungsindex und der Absorptionsfaktor g bestimmt 
worden. Es zeigt sich, daB eine verhaltnisma4Big gute Darstellung der 
Streukurven entsteht, wenn 


4. g = % unabhangig von der Energie, 

2. (w—1) energieabhangig gem4B Fig. 3 untere Kurve, 

3. sowohl » als auch g unabhangig von der Kernart, 

4. Onn = %p 
gewahlt werden. - 

In Fig. 3 ist zugleich (#—1) als Funktion der Energie eingetragen, 
wie sie sich nach dem Fermischen Modell ergibt. Man sieht, daB fir 
90 MeV beide Werte von (m—1) etwa iibereinstimmen, da8 aber fiir 
hdhere Energien das aus den Experimenten bestimmte (w—1) viel 
rascher abfallt und dann bei etwa 200 MeV unmerklich kleine Werte 
annimmt. In Fig. 2 zeigt die ausgezogene Kurve die auf Grund der 


1 BRATENAHL u. a.: l. c. — JUREN, J. DE: Phys. Rev. 77, 606; 80, 27 (1950). — 
Fox, R., C. Lerru, L. Wouters u. K. R. McKenzie: Phys. Rev. 80, 23 (1950). — 
JurEN, J. DE, u. B. J. Mover: Phys. Rev. 81, 919 (1951). 
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obigen Festlegung von (m —1) und q berechneten Werte des Wirkungs- 
querschnitts. Wie man sieht, ist die Ubereinstimmung im allgemeinen 
gut bis auf Cu und Pb bei 95 MeV und Pb bei 280 MeV. In allen drei 
Fallen sind die errechneten Querschnitte zu groB. Bei 95 MeV hat der 
theoretische Wirkungsquerschnitt von Pb sogar ein Maximum (wahr- 
scheinlich auch derjenige von Cu), das in den experimentellen Streu- 
kurven nicht zu erkennen ist. 

Diese letzte Abweichung ist leicht zu erklaren. Nach DE JUREN! 
ist die Halbwertsbreite der Energieverteilung etwa +15 MeV. Da fir 
Cu und Pb die Wirkungsquerschnitte fir 
Energien kleiner als 95 MeV etwa konstant 
sind, fiir hGhere Energien dagegen zunachst 
sehr rasch abfallen, wird bei der Aufmitte- 
lung iiber das ganze Energiespektrum ein 
kleinerer Betrag fiir den Wirkungsquer- 
schnitt herauskommen. Bei Aluminium 
nimmt der Wirkungsquerschnitt im ganzen 
Bereich des Energiespektrums gleichférmig 
ab, so da bei der Mittelung keine wesent- 
Fig.4. Phasendiagramm fiir Al bei lichen Veranderungen auftreten kénnen. Im 

es nachsten Abschnitt soll darauf naher ein- 
gegangen werden. 

In Fig. 4 ist eine Darstellung gewahlt worden, die in verhaltnismaBig 
einfacher Weise gestattet, den Energieverlauf der Streukurven zu tiber- 
sehen. Dazu sind in der komplexen Zahlenebene von M aus die Zahlen 
e?'"! fiir den Fall des Al bei 85 MeV in Abhangigkeit von / eingezeichnet. 
Waren die 7; reell (reine Streuung), so lagen diese Zahlen auf dem 
Einheitskreis in den Punkten Ay, A,,...,4g. Die Imaginarteile von 7, 
(Absorption) verkiirzen die Vektoren auf die Punkte By, B,,..., Bg. 
Die Koeffizienten in der Kugelfunktionsreihe |e?'”’—1|? werden dann 


durch die Betragsquadrate von BE ease dargestellt. Sinkt der 
Phasenwinkel gy = Re (277) im Energiebereich von 85-bis 115 MeV von 
148 auf 26°, so erkennt man, daB die Vektoren B,E stark verkiirzt wer- 
den, der Wirkungsquerschnitt also sehr stark abnehmen muB, und daB 
er auBerdem auf Grund einer weiteren Verkleinerung von (7 —1) nicht 
mehr wesentlich abnehmen kann. 


Fiir Blei sind die Phasenwinkel etwa doppelt so groB (da Rp, © 2Ra)) 
und damit fiir 84 MeV noch gréBer als 180°. Verringert sich nun (7 —1) 
und damit @ bei wachsender Energie, so muB zunachst der Wirkungs- 
querschnitt noch etwas ansteigen, so da das Maximum erst bei etwa 
_ 100 MeV erreicht wird. Bei 115 MeV ist Yo=—51°. Eine weitere Ver- 


1 JuREN, J. DE: Phys. Rev. 77, 606 (1950). 
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kleinerung von gy wird daher bei Blei noch ein Absinken des Wirkungs- 
querschnitts zur Folge haben. 

Gerade diese Tatsache, daB der nahezu konstante Wirkungsquer- 
schnitt fiir die leichten Kerne bei geringeren Energien als fiir die schweren 
Kerne erreicht wird, kann als Bestitigung dafiir angesehen werden, dab 
bei Energien tiber 200 bis 250 MeV praktisch gy, = 0 ist, und die Streuung 
bei noch héheren Energien nur von der Absorption herriihrt. 


7. Die Wirkungsquerschnitte bet 280 MeV. 
Fur den am Schlu8 des vorigen Abschnitts beschriebenen Grenzfall 
vereinfacht sich die Formel fiir den totalen Wirkungsquerschnitt. In 
der Grenze n —1-—>0 ist 7;=7,=—0, und damit 


P 
O; > 4e? r / fo) 

=p = 2 elt 5) €7*|. 29 
aR? r 4 (4 2) € J ( ) 


Eine weitere Vereinfachung ergibt sich, wenn man 7,=0 setzt. 


Dann wird, wenn man beriicksichtigt, daB 7, = —KR ist, 
a Git: s we 
— = 2 (KR)? [1 (1 + KR) mee “oi. (30) 


Da bei groBen Energien praktisch 7, =0 ist, stellt (30) eine gute Nahe- 
rung fiir (29) dar. 

Der Verlauf von (29) in Abhan- 
gigkeit von KR ist in Fig. 5 dar- 
gestellt. Aus den Arbeiten von 
DE JUREN! und Fox? sind die MeB- 
punkte fiir Al und Pb eingezeichnet 
(®). Bei Pb zeigt sich die schon im 


vorigen Abschnitt erwahnte Ab- st2-6-3 ' cu 
weichung. 9 95 ye 40 . 15 oft KE a 
== : : : +e Fig. 5. o/7R* in Abhangigkeit von ur e- 
Fir diese Abweichung sind im mente, berechnet nach den Voraussetzungen 
Rahmen des durchgefiihrten Modells des Abschn. 7. 


drei Griinde mdglich: 

4. Der oben erwahnte Grenzfall 1 —1 =0 ist bei 280 MeV noch nicht 
erreicht. .. 

2. Der Ansatz R=7) vA -107%cm mit 7=1,40 ist nicht richtig. 

3. Die oben benutzte Methode zur Bestimmung von K ist nicht 
anwendbar. 

Der erste Grund ist leicht auszuschlieBen, weil eine VergréBerung 
von (7 —1) vorwiegend eine VergréBerung des theoretischen Wirkungs- 
querschnitts bei den schweren Kernen bewirkt. 


1 JuREN, J. DE: Phys. Rev. 80, aR apg 
EN Nop-@ i, Cpe eae 
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Zu 2. kann man sagen, daB 7) wahrscheinlich nicht exakt konstant, 
sondern fiir schwere Kerne etwas gréBer als fiir leichte istt. Eine Ver- 
gréBerung von R bei schweren Kernen (und damit von KR) wird aber 
eine Vergréferung des Wirkungsquerschnitts zur Folge haben, wie man 
sofort aus Fig. 4 sieht. Der mégliche Gang von 7, wiirde also die Ab- 
weichungen eher noch starker hervortreten lassen. 

Zu 3.: Bisher wurde stets mit einer Absorptionskonstanten gerechnet, 
die von der Kernart nicht abhing. Das ist gerechtfertigt, wenn o,,, und 
Onn =O%pp Nahe gleich sind, so daB sich der NeutronentiberschuB in 
schweren Kernen nicht auswirken kann. Da bei etwa 280 MeV o,, etwas 
gréBer als o,, ist, wiirde sich bei genauer Rechnung sogar eine Ver- 
eréBerung von K und KR mit steigendem Atomgewicht ergeben, also 
wieder ein Effekt, der die bestehenden Abweichungen nur vergroBert. 

Aus allen diesen Griinden bleibt anscheinend nur ein Weg offen: 
Die Annahme, daB o,,,,=o,, ist, aufzugeben, und ,,,, so klein zu wahlen, 
daB die Verschiebung des Mischungsverhaltnisses von Neutronen und 
Protonen sich merklich in einer Verkletnerung von KR nur fir die 
schweren Kerne auswirkt. Dann aber mu8 der Absorptionsfaktor q, der 
bisher den Wert 4 hatte, vergroBert werden, um fiir die leichten Kerne 
mit geringem NeutroneniiberschuB den bisherigen KR-Wert zu erhalten. 


Nach den Vorstellungen von GOLDBERGER sollte man in der Tat er- 


warten, da8 bei so hohen Energien g naher an 1 heranriickt und etwa 
0,9 betraégt. Auch dieser von GOLDBERGER geforderte Anstieg von q 
reicht allerdings noch nicht ganz aus. 

Unter den geschilderten Gesichtspunkten schien es sinnvoll, die 
Rechnung unter folgenden Voraussetzungen zu wiederholen: 


1. Der Absorptionsfaktor ist ¢= 1. 

2. Der n-p Streuquerschnitt ist o,,,—= 0,038 + 10-*4 cm? (DE JUREN) 2. 

3. Der n-n Streuquerschnitt ist o,,,, = 0,016 - 10724 cm?2. 

4. Der Kernradius ist 4,37-9/A +107 cm. 

Hieraus berechnet sich z.B. KR(Al) = 1,05 und KR(Pb) =1,90, 
und daraus 


o,(Al) = 0,53 - 10-*4 cm? (0,55 - 10-24 cm? experimentell) , 
o,(Pb) = 2,95 - 10-*4 cm? (2,96 - 10-*4 cm? experimentell) . 


In Fig. 5 ist das Verhaltnis —_ fiir sechs Kerne eingezeichnet, wie 


wR? 
es sich aus den Messungen von DE JUREN ergibt (x). Wahrend bei Al 
die Ubereinstimmung mit dem Experiment fiir beide in diesem 


1 Fiicee, S., u. K. Worste: Z. Physik 132, 384 (1952). 
2 JuREN, J. DE: Phys. Rev. 80, 27 (1950). 
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Abschnitt besprochenen Methoden gleich gut ist, gibt bei Pb (und den 
anderen schweren Kernen) nur die zweite Methode eine befriedigende 
Darstellung. 


8. Die Dispersionsformel. 


Fig. 3 zeigt deutlich, daB die aus dem FERMI-Modell folgende Energie- 
abhangigkeit des Brechungsindex nicht richtig ist. Wahrscheinlich liegt 
das in der Hauptsache daran, daB der Potentialbegriff bei Streuung von 
Neutronen an zusammengesetzten Kernen nicht anwendbar ist, zumin- 
dest dann nicht, wenn die freie Weglange der Neutronen in der Kern- 
materie gréBer als die Ausdehnung der Kerne ist. Daher soll im folgenden 
eine Dispersionsformel abgeleitet werden, ohne daB es nétig ist, den 
Kern durch ein Potential zu beschreiben. a 


Der Grundgedanke entspricht der molekularen Theorie der Dispersion in der 
Optik!. Die einfallende ebene Neutronenwelle wird in der Kernmaterie an den 
einzelnen Nukleonen gestreut. Sind die Streuwellen koharent, so interferieren sie 
derart, daB im Aufpunkt P 


pp =e? + > ¥9 ug p 


wieder eine ebene Welle, jedoch mit geanderter Phasengeschwindigkeit wird. Dabei 
soll Q Quellpunkt einer Streuwelle und ug p die normierte Streuwelle sein. Ist 9 
die Dichte der Streuzentren, so kann die Summe durch ein Volumintegral ersetzt 
werden: 


one Papper ne palo GA) 


Da hier nur das Prinzip skizziert werden soll, beschranken wir uns nach dem opti- 
_ schen Vorbild auf die Lésung dieser Integralgleichung fiir einen mit Streuzentren 
om ‘Halbraum z>0. Wir erwarten dann, da die Losung, 


» ee Ss 


? 


fa ars =i RAGE [ign dts rcxtronggy asp Veiupie ew nna ager a 
ierlitter: sp hay Sted 2), P25 yt fplaaag, 2 peer gall: OIA enegih? BREN mr by aise reyrt 
: dieser Ansatz richtig, oa ode fiir einen ee im ee des Mediums 


pauper rey Styne 


sie paege ass eae 
=n uth AD 
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verhalt. Daher gilt ; 
h2u = V(r) ¥ —Au; 


fiir das zu berechnende Integral 
ag = i dt ge u(r ) 
£>—42p 

wird daher sowohl 

neh? f= —fdrudaed*”* 
als auch 

RT = fdrVir) ye*"* — fare *"* Au; 

durch Anwendung des GreENschen Satzes auf die Differenz dieser beiden Aus- 
driicke folgt: 


, CaN eee AY os 
Ges je y= farve) zoey fai te giknz the Jha , (34) 
Dabéi ist » die AuBere Normale zur begrenzenden Flache z=— zp. Fiir einen Auf- 
punkt, der mehrere Wellenlangen tief im Innern des Mediums rae (kzp> 1), kann 


x ge 


u= (8) ~ 


gesetzt werden; dann kann das Oberflachenintegral in (34) 


Nesta aoaed f a(— & + tenn) a 


_ £=—sp 


geschrieben und ausgerechnet werden. Fiihrt man zunachst in der’ Inti grationye “ 


ebene z=— zp Polarkoordinaten ein und geht dann auf die 7 ME 
ples so entsteht durch | elementare Umrechnung : 


ES Ms ereagoor: HLL. zen id enigieryed te peng . ee a = 
VG 28s etter fy 4h Flea F)ner+ iG 


Zz, é 
fins ; a om YP on X bide ba A . ; } 


saul ' a dies 
fe serie a 


" 
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Dies Integral ist genau so aufgebaut wie dasjenige, welches in der Bornschen Ni- 
A 
3 bb es nee Sa) paren waft 
herung /(#) darstellt; nur daB in f(#) die GréBe 2% sin ~~ an Stelle von k (n— 1) 
#) 
zu setzen ist. Da fiir unseren Problemkreis »~ 1, korrespondiert die kleine Zahl 
n—1 einfach dem kleinen Winkel 3, welcher dann = 0 wird. dh. 


Jy =—42}(0). (36) 


Setzen wir (35) und (36) in (34), und das letztere in (33) ein, so finden wir schlieBlich: 


4__ ,tk(1—n) sp oA f : k(1—n) zp 
A—é iG) {4.20 f (0) — 270 (m + 1) e’ lag Pr(a)t, 


und diese Gleichung wird fiir jedes zp erfiillt, falls 


Lo eer £(0) ; 
a n+1 f(z) 37) 
und 
. 47 0 
~ aS aa f (0) (38) 
wird. 


Der Ausdruck (37) entspricht fiir /(0)=/(z) genau dem Resultat 
der FRESNELschen Formeln bei senkrechter Inzidenz; fiir unseren Zweck 
ist die Dispersionsformel (38) von Interesse. Die Amplitude /(0) setzt 
sich aus den Streuamplituden der -p- und n-n-Streuung zusammen. 
Fiir 2 = 1 geht daher (38) in die bereits von JASTROW? ohne Begriindung 
verwendete Formel iiber: 


(n —1) = 42 (f,,(0) + fan (0)] | 
=f? [o,p(0)+ Venn)» | 


wenn der Kern gleichviel Neutronen und Protonen enthalt, und wenn 
die Energie der einfallenden Neutronen in MeV und o,,,,(0) und a,,,,(0) 
die differentiellen Streuquerschnitte fiir # = 0 gemessen in 107-27 cm?/RWE 
bedeuten. 

Eine wesentliche Voraussetzung fiir diese Ableitung der Dispersions- 
formel (39) ist die Koharenz der von den verschiedenen Nukleonen ge- 
streuten Kugelwellen. Zunachst scheint es so, als ob diese Voraussetzung 
nicht erfiillt ware. Wenn man namlich von der Vorstellung eines Nu- 
kleonengases oder einer Fliissigkeit ausgeht, die einzelnen Streuer also 
nicht an ihren Platz gebunden sondern als frei verschiebbar annimmt, 
so wird bei jedem StreuprozeB Energie an das streuende Nukleon ab- 
gegeben, und die Wellenlange der weggehenden Kugelwelle verandert. 
Die Streuung ist also unelastisch und daher inkoharent. Nach GoLp- 
BERGER? ist jedoch eine Energietibertragung an ein einzelnes Nukleon 


(39) 


1 Jastrow, R.: Phys. Rev. 82, 261 (1951). 
2 GoLDBERGER: l.c. 
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nicht immer moglich. Befindet sich der Kern im Grundzustand, d.h. 
sind im Kern von den Nukleonen die tiefsten Energieniveaus besetzt, 
so muB beim StoBprozeB mit irgendeinem Nukleon mindestens so viel 
Energie abgegeben werden, daB das gestoBene Teilchen wenigstens in 
das tiefste noch unbesetzte Niveau gelangen kann. Da nun die an das 
einzelne Nukleon abgegebene Energie um so kleiner ist, je kleiner der 
Winkel ist, um den das stoBende Neutron abgelenkt worden ist, je kleiner 
also der Streuwinkel ? ist, so bedeutet das, da8 unelastische Streuung 
nur méglich ist, wenn # gréBer ist als ein bestimmter Grenzwinkel J). 
Aus der Arbeit von GOLDBERGER kann man entnehmen, daB der Grenz- 

winkel fiir 90 MeV #256° und fiir 


bapeses |e? 280 MeV #, ~ 31° ist. Ist jedoch P< Vo, 
| ~ so ist das streuende Nukleon starr an 
| r & | oie den Kern gebunden. Der vom einfallen- 
| Nes ses den Neutron beim Richtungswechsel ab- 
| HP 22,2 gegebene Impuls wird vom Kern als 


i 
| | ‘ 
ence 4 Beate Ganzes tibernommen, und Energie wird 


im Schwerpunktsystem Neutron-Kern 

ue nicht iibertragen. Eine elastische Streu- 

Fig. 6. Zur Dispersionstheorie. ung findet also nur in das Innere eines 

Kegels vom Offnungswinkel % statt. 

Umgekehrt kénnen in P nur Wellen aus jenen Quellpunkten Q super- 

poniert werden, die im Innern eines Kegels liegen, dessen Spitze in P 

ist, und der einen Offnungswinkel # hat (Fig. 6). Damit ergeben sich 

fiir die Herleitung der Dispersionsformel einige Anderungen, die wenig- 
stens qualitativ besprochen werden sollen. 

Dazu mag zunachst das Zustandekommen einer kleineren Phasen- 
geschwindigkeit im Medium veranschaulicht werden. Betrachten wir 
die Streupunkte Q,, Q,, Q3 auf emer Phasenflache der ebenen Welle! 
Die von Q, kommende Kugelwelle, die mit Vakuumgeschwindigkeit 
lauft, trifft phasengleich mit der ebenen Welle e‘** in P ein, die in 
Qo, Q3,... gestreuten Wellen dagegen wegen ihrer gréBeren Entfernung 
mit einer Phasenverzégerung. Die resultierende Welle wird also hinter 
der Vakuumwelle zuriickbleiben. Streuen jedoch nur die Wellen aus 
dem Innern des Kegels, so fallen gerade diejenigen Streuwellen aus, die 
eine starkere Phasenverzégerung hervorrufen. Daher werden bei engerem 
Streukegel, d.h. bei héheren Energien, die Phasenverzégerungen und 
damit (7 —1) kleiner werden. Im gleichen Sinne diirfte die bei hdheren 
Energien verstérkte Anisotropie der Streuung wirken. SchlieBlich muB 
noch beriicksichtigt werden, daB das Medium nicht beliebig weit aus- 
gedehnt ist, sondern nur eine Ausdehnung von einigen Wellenlingen 
besitzt, so daB die Voraussetzung kz, > 1 nicht zutrifft. Man vergleiche 
z.B. die Streuwellen, die von Q,, Q4, Qs, ..., also aus der gleichen Rich- 
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tung herkommen. Je weiter die Quellpunkte zuriickliegen, um so gréBer 
ist die Phasenverzégerung der von dort ausgegangenen Wellen. Ist also 
nicht kz, => 1, so wird (7—1) wiederum kleiner. Auch dieser Effekt 
wird sich um so starker auswirken, je kleiner die Wellenlange ist. Aus 
all diesen Griinden kénnen die nach (39) berechneten Werte nur obere 
Grenzen von (m—1) darstellen. 

Nach den Experimenten!? ist 


bei 90 MeV On» (0) = 17-10-27 cm?, 
bei 260 MeV On» (O) = 13-1072? cm?. 
Setzt man /,,,,=/,, So folgt ebenfalls aus den Experimenten? 
bei 90 MeV O,, (0) & 6-107? cm?, 
bei 280 MeV Onn (0) & 4-10727 cm?. 
Daraus folgt fiir (7 —1) 


bei 90 MeV: (x—1) =0,130 gegeniiber 0,115 nach FERMI, 
bei 280 MeV: (n—1) = 0,035 =gegeniiber 0,052 nach FERMI 


und das Verhialtnis 


(7 — 1)soMev -_. 
(x—1)osoMev 307 


Bei 90 MeV sind die nach beiden Methoden berechneten Werte etwa 
gleich und stimmen mit den aus den Experimenten berechneten Werten 
tiberein. Bei 280 MeV ist zwar der nach (39) ermittelte Wert besser als. 
der nach FERMI bestimmte, jedoch ist er im Vergleich mit dem aus den 
Wirkungsquerschnitten berechneten immer noch zu groB. Dies ist nach 
den oben erwahnten Korrekturen verstandlich. 

In den bisherigen Uberlegungen ist davon ausgegangen worden, daB. 
alle elastisch gestreuten Wellen koharent sind. Dies ist nur dann richtig, 
wenn sich der Kern wahrend des ganzen Streuvorgangs nicht verandert. 
Finden jedoch Dichteschwankungen oder bei gleichbleibender Dichte 
Platzwechsel von Neutronen und Protonen statt, so wird inkohdrente 
Streuung entstehen, so wie es vom TyNDALL-Effekt in der Optik bekannt 
ist. Dies muB sich in einer Erhdhung der Absorptionskonstanten aus- 
wirken. Bisher war in Gl. (28) fiir 90 MeV g=% gesetzt, in Uberein-. 
stimmung mit der Arbeit von GOLDBERGER. Fiir 280 MeV diirfte nach 
GOLDBERGER ¢=0,90 sein, wahrend nach Abschn. 7 g=1 gefordert 


gegeniiber 2,2 nach FERMI. 


1 HapLey u.a.: 1. c. — CHAMBERLAIN, O., E. SEGRE u. C. WIEGAND: Phys. 


Rev. 83, 923 (1951). 
2 Brrce: |. c. — KELxeEy, E., C.Lziru, E. SEGRE u. C. WIEGAND: Phys. Rev.. 


79, 96 (1950). 
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wurde. Vielleicht ist eine solche Erhéhung der Absorptionskonstanten 
durch das Auftreten inkoharenter, elastischer Streustrahlung zu ver- 
stehen. 


Zusammenfassung. 

Einen Uberblick iiber die Abhiangigkeit des Wirkungsquerschnitts 
mittlerer und schwerer Kerne gegeniiber Neutronen héherer Energie 
gewinnt man leicht an Hand des Vektordiagramms (Fig. 4). 

1. Bei Energien von 20 bis 30 MeV sind die Wirkungsquerschnitte 
c,,» und o,,, und daher auch die Absorptionskonstante K groB. Die End- 
punkte der Phasenvektoren liegen infolgedessen ganz dicht bei M. Dar- 
aus ergibt sich o,2 27 R?, unabhangig von (m—1). Dies entspricht den 
experimentellen Arbeiten von R. SHERR!. 

2. Im Bereich von 30 bis 80 MeV nimmt die Absorptionskonstante 
stark ab, und daher beginnt jetzt der Brechungsindex, sich auf die Wir- 
kungsquerschnitte auszuwirken. Genaueres laBt sich in diesem Bereich 
nicht sagen, da hier die entwickelte Naherungsmethode verhaltnismaBig 
schlecht ist. So sind die fiir 42 MeV berechneten Wirkungsquerschnitte 
stets kleiner als die von HILDEBRAND und LEITH? gemessenen Werte. 
Dies liegt wahrscheinlich an der Vernachlassigung der Phasen 7, mit 
1+4>kR, die bei dieser kleinen Energie nicht méglich ist. Lediglich 
die Tatsache, daB die gemessenen Wirkungsquerschnitte der mittleren 
Kerne verhaltnismaBig groB sind, ist leicht zu verstehen, weil fiir diese 
Kerne der Phasenwinkel gm, etwa die Maximallage gy = 180° einnimmt. 


3. Bei 80 bis 150 MeV 4andert sich (7—1) sehr stark. Da K hier 


bereits klein ist, d.h. die Vektoren MB; nur wenig verkiirzt sind, wirkt 
sich die Verkleinerung von (m—1) deutlich aus. Die Maximallage 
(@o © 180°) wird fiir Kerne verschiedener GréBe bei verschiedenen Ener- 
gien erreicht. Daher das ungleiche Verhalten der Kerne in diesem Ener- 
giebereich in Ubereinstimmung mit den in Abschn. 7 angefiihrten 
experimentellen Arbeiten. 


4. Bei Energien iiber 150 MeV wird (x —1) und damit gy, nahezu Null 
und deshalb der Wirkungsquerschnitt im wesentlichen durch die Ab- 
sorption bestimmt. In Ubereinstimmung mit den in diesem Energie- 
bereich fast konstanten Werten fiir o,,, und o,, andern sich die Wir- 
kungsquerschnitte ebenfalls sehr wenig. Bei schweren Kernen tritt dies 
erst bei hoheren Energien ein, entsprechend der Beziehung gy, = (n —1)k R. 


5. Der Verlauf von (n—1) in Abhangigkeit von der Energie wird 
durch die Formel fiir ein Fermi-Gas schlecht, durch die Dispersions- 
formel (34) etwas besser wiedergegeben. In beiden Fallen ist (2 —1) bei 


} SHERR, R.: Phys. Rev. 68, 240 (1945). 
* HILDEBRAND, R.H., u. C. E. Lerru; Phys. Rev. 80, 842 (1950). 
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Energien tiber 150 MeV zu groB. Bei (39) laBt sich einsehen, weshalb 
diese Werte zu groB sind. 


6. Die Absorptionskonstante ist nach GOLDBERGER 
K=q°8,7- 10" (o,,+6,,,) cm 


mit energieabhangigem g gesetzt. Im allgemeinen kann man aus den 
MeBergebnissen keinen zuverlassigen Wert fiir o,,,, erhalten, weil (7 —1) 
zugleich als Unbekannte auftritt. Nur die Messungen bei 280 MeV 
scheinen eine Abschiatzung fiir o,,,, zu erméglichen. Es bleibt aber 
eine Unsicherheit wegen des Faktors g. Wahlt man bei diesen hohen 
Energien g=1 und o,,,=16-107?? cm?, so stimmen die berechneten 
Wirkungsquerschnitte mit allen bei 270 bzw. 280 MeV von R. Fox! und 
DE JUREN? gemessenen Werten iiberein. 4, 


——— lc 


Diese Arbeit wurde ausgefiihrt am Institut fiir Struktur der Materie 
der Universitat Marburg. Meinem verehrten Lehrer, Herrn Prof. Dr. 
S. FLUcceE, danke ich fiir die Anregung zu dieser Arbeit und fiir viele 
foérdernde Diskussionen. Ferner danke ich a ean De H. MARSCHALL 
oe mehrere wertvolle Hinweise. 
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1 Fox ua: le. 


- 


— * Jurey, j. DE: Pash Raw) 717, 606 tsi0}e Haale ahd phe 
SaaS Bem toaipiinsin) peso anitin? este Hany Tite —_ 
ahieMtett * sae ‘om me i piso) othr 0) Hore “ive faritioiahF* Vere Seispie 


ROO REG hr He ai G (ie ities yaa Tail 38 Sea Bives S8YEstHboe 
a Pai Herts t-vablab frase Siri Aca SiH epHe A | all site veT Rib) 


Pooaxsés: und H WAP mes ‘B.A swatting iirer Messunetey 


—_ tim 


=) Chichi oi PrP Ak vis yeutude. welches aus.cmem 
ie > enstha ty acl pibiiaigearaisa ier oe 4 iesteht, 
poet mine enter ae 


‘ied 


sl ae 


; Se ab a oun cm taetn 4 een) 
Poe hii ee ae St _— aan cot es 
= we nha i 4 

— 9: 4a — oe » A a Mae oe 


Zeitschrift fiir Physik, Bd. 134, S. 66—77 (1952). 


Zur Kapazitit des Selengleichrichters*. 


Von 
WERNER OLDEKOP. 
Mit 4 Figuren im Text. 
(Eingegangen am 29. August 1952.) 


Bei Wechselstrommessungen entsteht im Gleichrichter eine thermisch bedingte 
Phasenverschiebung zwischen Strom und Spannung, die zu der durch die Kapa- 
zitat hervorgerufenen Phasenverschiebung hinzutritt und mitgemessen wird. Be- 
schreibt man den Gleichrichter durch ein Ersatzschaltbild, bestehend aus einem 
Oumschen Widerstand R,, mit parallelgeschalteter Kapazitat C,, so auBert sich 
diese zusdtzliche Phasenverschiebung als negative Zusatzkapazitat. Dadurch kann 
der von S. PoGANSKI und A. HoFFMANN bei héheren Sperrspannungen beobachtete 
anormale Abfall der Kapazitat C, erklart werden. 


I. Einleitung und Problemstellung. 


Nach unseren heutigen Vorstellungen spielen sich die Gleichrichtungs- 
vorgange in einer Halbleiter-Metallanordnung vorwiegend in einer 
diinnen, der Metallelektrode vorgelagerten Randschicht des Halbleiters 
ab. Physikalisch zeichnet sich die Randschicht (auch im stromlosen 
Falle) durch das Vorhandensein von Raumladungen und elektrischen 
Feldern aus. Bezeichnen wir mit Q die Gesamtladung der Halbleiter- 
schicht und mit U die am Gleichrichter liegende Spannung, so ist die 
(differentielle) Kapazitat des Gleichrichters definiert durch die Gleichung 


d 
Ry eee | (1) 
Fir den Fall homogener Stérstellenverteilung und unter einigen anderen 
Voraussetzungen, auf die wir hier nicht naher eingehen, findet ScHotrKy! 
fiir die Kapazitat pro Flacheneinheit: 


Cots e-N-e 1 
; Se pp +0 


Hierbei ist N die Stérstellenkonzentration, ¢ die Dielektrizitatskon- 
stante des Halbleiters, e die Elementarladung und p die sog. Diffusions- 
spannung!. 

Diese Formel hat sich bei den meisten Selengleichrichtern im Gebiet 
nicht zu hoher Sperrspannungen qualitativ gut bewahrt. Bei hdheren 


(2) 


* Auszug aus einer Géttinger Dissertation. 
* Scuorrky, W.: Z. Physik 118, 553 (1941). 
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Sperrspannungen hat jedoch PoGANsk?! bei vielen Gleichrichtern er- 
hebliche Abweichungen von der ScHorrKyschen Formel beobachtet. Die 
mit einer Wechselstrombriicke gewonnenen MeBergebnisse zeigen bei 
Sperrspannungen von mehreren Volt einen relativ schnell einsetzenden 
Kapazitatsabfall, der innerhalb eines Spannungsintervalls von wenigen 
Volt zum vélligen Verschwinden der Kapazitat fithrt (vgl. Fig. 2a und 
Fig. 3). 

Oszillographische Untersuchungen von HOFFMANN? haben zu dhn- 
lichen Ergebnissen gefiihrt. HorrMann fand dariiber hinaus, daB der 
anormale Kapazitatsabfall bei tiefen Frequenzen friiher einsetzt als bei 
hohen und in einigen Fallen sogar zu negativen Werten der ,,Kapazitat‘ 
fiihrt (vgl. Fig. 4). 

Namentlich letztere Beobachtung weist darauf hin, daB es sich hier- 
bei nicht um ein anormales Verhalten der durch Gl. (1) definierten 
Gleichrichterkapazitat C = dQ/dU handeln kann. Nach neueren Unter- 
suchungen von ScHoTrKy® kénnen zwar Tragheits- und Relaxations- 
effekte in der Randschicht eine Frequenzabhiangigkeit der Kapazitat C 
zur Folge haben, indem die den Spannungsschwankungen 6U entspre- 
chenden Ladungsschwankungen 6(Q in ihrem Betrage frequenzabhangig 
werden; doch miiBte bei derartigen Vorgangen die Kapazitat mit wach- 
sender Frequenz abnehmen, wogegen HOFFMANN bei hoheren Sperr- 
spannungen gerade den umgekehrten Frequenzgang beobachtet hat. 
Das Auftreten negativer ,, Kapazitaten“ ware zudem vollig unverstandlich. 

Es ist vielmehr zu vermuten, daB hier Zusatzeffekte wirksam werden, 
die mit einer Kapazitat im Sinne der Definition-(1) nichts zu tun haben, 
bei den Messungen aber stérend in Erscheinung treten. 

POGANSKI und HOFFMANN legen bei der Auswertung ihrer Messungen 
fiir den Gleichrichter ein Ersatzschaltbild zugrunde, welches aus einem 
Oumschen Widerstand R,, mit parallelgeschalteter Kapazitat C,, besteht. 

Wir wollen im folgenden zeigen, daB die bei Wechselstrommessungen 
stets vorhandenen Temperaturschwankungen im Gleichrichter bei héhe- 
ren Stromdichten eine merkliche Phasendifferenz zwischen Strom und 
Spannung erzeugen, die zu der durch die Kapazitét C = dQ/dU be- 
dingten Phasenverschiebung hinzutritt und mitgemessen wird. Diese 
zusatzliche Phasenverschiebung auBert sich bei dem zugrunde gelegten 
Ersatzschaltbild als negative Zusatzkapazitaét und diirfte fiir den oben 
besprochenen anormalen Abfall der experimentell bestimmten Kapa- 
zitat C,, verantwortlich sein. 


1 PoGANsKI, S.: Uber die Existenz von Zwischenschichten an der Grenze 
Metall/Selen und ihre Bedeutung fiir den ee Diss. T. H. 
Berlin 1949. 

2 Horrmann, A.: Z. angew. Phys. 2, 353 (1950). 
3 ScHoTtKy, W.: Z. Physik 132, 261 (1952). 
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In Anlehnung an die hei Briickenmessungen vorliegende Situation 
behandeln wir folgendes Problem: 

Am Gleichrichter liege eine konstante Vorspannung U,, welcher eine 
kleine Wechselspannung A U =A - e~'®! iiberlagert wird. Dadurch ent- 
steht eine Stromdichte 


1=Jo t+ AU @) =i -+-B-e'*', 


wobei 7) den der Vorspannung U, entsprechenden Gleichstromanteil 
bedeutet. 

Gesucht ist der komplexe Widerstand i = 5 = =) den wir unter 
Beriicksichtigung der in der Randschicht vorhandenen Temperatur- 
schwankungen berechnen und auf die Form 

1 ee. 

Kt == RR —1tWw cS 
bringen. Dann muB wegen des bei den Messungen zugrunde gelegten 
Ersatzschalthildes A= A, und .C —.C sein. 

Wir zeigen, daB die Kapazitat C’ neben der durch Gl. (1) definierten 
wahren Kapazitat C = dQ/dU noch ein thermisch bedingtes, negatives 
und frequenzabhangiges Glied enthalt, mit dessen Hilfe die experimentell 
gefundenen C,,-Kurven befriedigend gedeutet werden k6onnen. 

Tragheitseffekte der Ladungstrager und dergleichen werden im fol- 
genden nicht beriicksichtigt. 

Einige Besonderheiten des HorrMANNschen MeBverfahrens werden 
in Abschnitt III naher diskutiert. 


II. Die Berechnung der Wechselstromkapazitat. 


Da die im Gleichrichter auftretenden Strom- und ~Temperatur- 
schwankungen sich gegenseitig beeinflussen, gehen wir in zwei Schritten 
vor: 

1. Wir berechnen zunadchst aus der Wirmeleitungsgleichung den zu 
einer gegebenen Spannung U=U,+A-e~'®! und zu einer gegebenen 
Stromdichte 7=7,+ B+e'®! gehérigen Temperaturverlauf im Gleich- 
richters oD 

2. Wir betrachten die durch elektrische Vorgange bedingte Riick- 
wirkung der Temperaturschwankungen auf die Stromdichte. 


Aus den sich ergebenden Strom/Spannungs/Temperaturbeziehungen e 


kénnen wir dann die Temperaturschwankungen eliminieren und den 
komplexen Widerstand t = A/B eindeutig berechnen. 
Fiir den Temperaturverlauf im Gleichrichter setzen wir an: 


T (x, t) = T(x) + (x) enim, 


We 
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wobei 7(x) die zur Vorspannung U, gehorige ,, Gleichstromtempe- 
ratur‘‘ sei. 

Wir setzen voraus, da der gesamte Spannungsabfall U an der Rand- 
schicht liegt (s. Fig. 4) und daB& quadratische Glieder in den ,,St6r- 
amplituden** A, B und # vernachlassigt werden kénnen. 

Eine genauere Behandlung des vorliegenden Warmeleitungsproblems 
ergibt, daB in den praktisch vorkommenden Fallen folgende verein- 
fachende Annahmen zur Bestimmung der Temperaturschwankungen 
gemacht werden kénnen. 

1. Die Warme erzeu- Tabelle 1. Einige Materialkonstanten. 
gende Randschicht kann ~— | Sue)" wiedt | Gedo 


als unendlich diinn an- EET Oe Oe 


gesehen werden, da bei ; cal ale Cie Re nee 
L Sd ad »U4 »4d 
Frequenzen unterhalb cm sec “K | 
———| ty. 
Randschicht eck 4.8 9,8 8,64 
cm3 ‘ , , 
cal | 
c—— | 0,08 0,03 0,06 
g °K | 
. bs nee. afl iY 
—L ol ad wes cm? | | 
Fig. 1. Schematischer Aufbau eines iba= AES 4.Q 34 0,07 | 0,44 
Selengleichrichters. " sec | | 


von etwa 10° Hz und den in Tabelle 1 angegebenen Materialkonstanten 
die Wellenlange der Temperaturwellen gro8 gegentiber der etwa 10-° cm 
betragenden Randschichtdicke ist. 

2. Die gesamte Selenschicht kann als unendlich dick angesehen wer- 
den, da die Reichweite der aus der Randschicht eindringenden Tem- 
peraturwellen bei Frequenzen oberhalb von etwa 50 Hz klein gegeniiber 
der etwa 5-10-*cm betragenden Dicke der Selenschicht bleibt. 

3. Der Wechselstromanteil des Warmestroms, der die Sperrelek- 
trode in Richtung des umgebenden Mediums (etwa Zimmerluft) verlaBt, 
kann vernachlassigt werden, da die Warmeleitfahigkeit der Sperrelek- 
trode im allgemeinen viel gréBer ist als die des umgebenden Mediums und 
der EinfluB etwaiger Zufithrungsdrahte normalerweise keine Rolle spielt?. 

Dann gilt fiir die Temperaturamplitude #(x) (vgl. Fig. 1): 


a2 
~io0(x) =p. 25 fir = —L<x<0, " 
. 2 . 
~iv8(s)=s,: 25 fir. <x. 


Hierbei ist wu fey wenn 4 = Warmeleitfahigkeit; s = Dichte; ¢= 


spezifische Warme. Die Indizes Se bzw. Me beziehen sich auf das Selen 


1 Andernfalls denke man sich die Sperrelektrode entsprechend verdickt. 
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bzw. auf das Metall der Sperrelektrode. Tabelle 1 gibt einige Zahl- 
werte !. 
Bezeichnen wir mit 


G =F OR 10 Us Cg ea Jo A) GE Oe ae aS Paes (4) 


die in der Randschicht entwickelte Stromwarme, so sind folgende Rand- 
bedingungen zu wahlen: 

1. Stetigkeit von # bei x=0. 

2. Wegen Annahme 1: 


bei «0; oder, da sich die Gleichstromglieder herausheben : 


a0 80 


a ee _— == (; 
Ave Ox Ox i 


Ase 
Del f= 0. 
3. O(x) 0 fiir v—+oco wegen Annahme 2. 
4. 0b/0x = 0 fiir «= —L wegen Annahme 3. 
Die gesuchte Lésung lautet: 


Y=a-eiKs* fiir SOR 
wobei 
a a saab , Celie 1 de = } 


G 
Ay Kyte Ky L iis Ks ° 
Wir diskutieren zwei Spezialfalle: 


a) Es sei |Ky,-L|<1, dann folgt fiir die Temperaturamplitude in 
der Randschicht 


A= 0 (X == 0) = 


@ Uy:B+inA 
oO =%(*% =0 i ee Se Lene SU et 
* ( ) —tis Ks 2 (Ac 5)se ( at ) (7a) 
[wegen der Definitionsgleichungen (4) und (6)]. 
b) Es sei |Ky-ZL|>>1, dann wird tgKy Li und wegen 
AuKy >As Ks folgt: 


a — Bra 
Tighe Wesd ss 


Damit ist die Schwankung A Tp= Bp: e *®* der Randschichttemperatur 
Tz durch die Spannungsschwankung AU =A-e~?®* und die Strom- 


Op =0(x% = 0) & - 


1 Vgl. etwa D’Ans-Lax: Taschenbuch fiir Chemiker und Physiker. Die Warme- 
leitfahigkeit des Selens ist in den iiblichen Tabellenwerken nicht aufgefiihrt. Der 
obige Wert wird von E. Birra [Proc. Roy. Soc. Lond. 207, 157 (1951)] angegeben. 


ee 


a, 
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schwankung 4j = B-e~'®! ausgedriickt und der erste Teil unserer Auf- 
gabe somit in hinreichender Naherung gelést. 

Jetzt betrachten wir die Riickwirkung der Temperaturschwankungen 
auf die Stromdichte. 

Dabei wollen wir Relaxations- und Tragheitseffekte vernachlassigen, 
deren EinfluB von ScHotrky! weitgehend untersucht worden ist. Wir 
nehmen an, daB zu jedem Zeitpunkt der Schwingung noch ein quasi- 
stationarer Zustand erreicht wird. Bezeichnen wir mit j, diejenige 
Stromdichte, die im Gleichstromfalle bei den jeweiligen Momentan- 
werten von Spannung und Temperatur flieBen wiirde, so kann die Ge- 
samtstromdichte7 unter obiger Annahme geschrieben werden in der Form 
d 


lasix Giisegs 


: Smal Gerd 
A Stee dt 
wobei Q die Gesamtladung der Selenschicht und C die durch Gl. (4) 
definierte Kapazitat des Gleichrichters bedeutet. 7¢ ist hier aufzufassen 
als Funktion der Momentanspannung U und der zeitabhangigen Rand- 
schichttemperatur 7,. Die Temperatur in den iibrigen Teilen des Gleich- 
richters geht wegen der geringen Eindringtiefe der aus der Randschicht 
kommenden Temperaturwellen nur als konstanter Parameter ein und 
braucht nicht weiter beriicksichtigt zu werden. Wegen U = U,+ A-e7*, 
J=Jot+ Bei", Tr=Tro t+Bp-e7'”’ entwickeln wir die als bekannt 
anzusehende Funktion j,(U, T,) um die der konstanten Vorspannung U, 
entsprechenden Werte und erhalten: 

j=io+(sit),A-efett (Fie), One te'—iwC Aerie! 


0 


=Jgo+ pe errs 
B= (32) 4 + (FE), b2—ioC-A. (8) 


Aus (8) und (7a) bzw. (7b) kann man jetzt #, eliminieren und den kom- 
plexen Widerstand }i=A/B berechnen. 
Da wir nach Abschnitt I den Widerstand wi auf die Form 
jt 2+ io’ 
Kt rR’ 
mit reellem R’ und C’ zu bringen haben, folgt fiir die gesuchte Kapa- 
zitat C’ nach elementarer Rechnung: 


lo Wade tage (ket 
cnt) —2( ou U,) 


ae 1 — 2n U, + 27? U2 (9) 


mit 
2 2I¢ snd 
"= oT - (2m Acs), 


1 Vgl. FuBnote 3, S. 67. 
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Dabei ist fiir Acs der Selenwert oder der Metallwert zu nehmen, je 
nachdem ob L- | o a klein oder groB gegen 1 ist. L war die Dicke 
Me 


der Sperrelektrodet?. 

Die so gefundene Kapazitét C’ mu8 nach Abschnitt I gleich der 
experimentell bestimmten Kapazitat C,, sein. 

Fiir einen Vergleich mit den Experimenten ist die Kenntnis des 
Differentialquotienten 0j¢/@T, erforderlich. Dieser Ausdruck lat sich 
nicht ohne weiteres aus gemessenen Gleichstromisothermen entnehmen, 
da bei derartigen Messungen die Temperatur im gesamten Gleichrichter 
praktisch konstant ist, und die gesuchte (alleinige) Abhangigkeit der 
Stromdichte von der Randschichttemperatur durch temperaturabhan- 
gige Effekte im Gleichrichterinneren tiberdeckt werden kann. Eine 
theoretische Berechnung ist vorzuziehen. Da nach der Diffusionstheorie? 
die Abhangigkeit der Gleichstromsperrkennlinie von der Randschicht- 


Beet 
temperatur im wesentlichen durch einen Exponentialfaktor e *Tr 


bestimmt wird, wo yp die sog. Diffusionsspannung und k die BOLTZMANN- 
Konstante bedeutet, setzen wir: 
EERE EBA: 8p 
Tp 16" RTB ° 
Mit Hilfe dieser Beziehung tiberlegt man sich dann leicht, daB in 
allen praktisch vorkommenden Fallen die in Gl. (9) enthaltene GréBe 
4 + U, <1 ist, so daB man statt (9) auch schreiben kann?: 


1 Mg ite eee epee 


Cx C —-—— 

2acs” 

Damit ist gezeigt, daB die ErsatzschaltgréBe C’ neben der eigentlichen - 
Kapazitat C = dQ/dU noch ein thermisch bedingtes negatives Glied 


enthalt, welches mit wachsender Stromstarke zu- und steigender Frequenz 
abnimmt. 


III. Der Vergleich mit den Experimenten. 


Die Fig. 2a und 2b sowie Fig. 3a und 3b zeigen MeBergebnisse von 
PoGANSkI*, Die Kapazitat C, wurde unter Benutzung des in Abschnitt I 
erwahnten~Ersatzschaltbildes (bestehend aus einer Parallelschaltung 
von C,, mit einem OuMschen Widerstand R,,) aus Briickenmessungen 
ermittelt ; die zugehérige Stromdichte wurde aus Gleichstrommessungen 


* Vgl. die auf S. 70 betrachtete Fallunterscheidung |Ky-L|<1 oder 


[Ky-L|>4 mit |Ky-L|=L oo Cunt 
é 
2 Vgl. etwa Soya trey, W.: Z. Physik 118, 545 (1941). 
3 Den auf die i eRe hinweisenden Index 0 lassen wir im éolgensen fort. 
4 POGANSKI, S.: 
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ee 10° 
Asem 
| 707 
(Onn OM 
Fig. 2 a. Fig. 2)b. 


Fig. 2a und 2b. Kapazitat Cy und Stromdichte jg als Funktionen der am Gleichrichter liegenden Sperr- 

spannung U,, fur einen Se-Gleichrichter mit aufgedampfter Bi-Elektrode nach verschiedenartiger Vor- 

behandlung. a Gemessen im Anschlu8 an den Aufdampfvorgang; b 6 Monate gelagert; c 3 Std bei 75°C 

getempert. (Nach Pocanskr, Abb. 20 und 21.) ——— Nach Gl.(2) zu erwartender Verlauf von C bei 
op—0,5 V; N=2-40'cm>*. 


bestimmt. Die Messungen erfolgten bei Zimmertemperatur. Die Fre- 
quenz der iiberlagerten ‘Wechselspannung betrug bei allen C,,-Messungen 
1000 Hz. Die gestrichelte Kurve gibt 
den nach der Scnotrxkyschen Gl. (2) zu 
erwartenden Kapazitatsverlauf wieder, 
wobel ¢=6 gesetzt wurde und fiir N 
und @p die jeweils angegebenen Zahl- 
werte gewahlt wurden. 


708 


(oe 


TRV ATE sis) we GeGige 188 0 702 V 707 * 7 (had la oT ala id 
=—Usp =—Usy 
; Fig. 3 b. 


Fig. 3 a. # 
Fig. 3a und 3b. Cy(Usp) und j¢(Usp) fiir einen Se-Gleichrichter mit aufgespritzter Cd-Elektrode. a Un- 
mittelbar nach dem Aufspritzen der Elektrode; b nach 6tagiger Lagerung; c 2 Std bei 30 V formiert ; d2Std 
bei 40 V formiert. (Nach Pocansxt, Abb. 29 und 30.) ——— Kapazitat C nach Gl. (2) mit pp=0,5 V; 
: N=1 -40"%em-*. f o's 5 
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Offenbar stimmen bei kleinen Sperrspannungen alle experimentellen 
C,-Kurven qualitativ gut mit der ScHotrKyschen Kurve tiberein, wobei 
die angenommenen Zahlwerte von N, ¢ und gp durchaus den itblichen 
Vorstellungen entsprechen. Daher liegt es nahe anzunehmen, daB die 
wahre Kapazitat C = dQ/dU auch noch bei héheren Sperrspannungen 
durch die ScuotrKysche Kurve hinreichend gut beschrieben wird, und 
daB die beobachteten Abweichungen davon, dem Einflu8 des zweiten 
(thermischen) Gliedes der Gl. (10) zuzuschreiben sind!. (Ein abrupter 
Abfall der wahren Kapazitaét C = dQ/dU ohne jegliche Andeutung eines 
asymptotischen Verschwindens ware schwerlich zu verstehen, zumal ein 
plotzliches Verschwinden der Raumladungsschicht wegen des immer noch 
sehr hohen Sperrwiderstandes kaum in Frage kommt.) 

Nach Gl. (10) mu8 dann sein: 


y 1 1 oF ePp 
Csehotthy — Cu = C—C' é.u). 7 


ance ah 10 Wot eo U): arg 
Wegen der geringen rund 10-4 cm betragenden Dicke L der Sperrelek- 
trode ist bei w=2z- 10% sect und den in Tabelle 1 angegebenen Ma- 


terialkonstanten L- | o(S) <4. Daher setzen wir gemaB S. (72) 


in obiger Formel fiir J - c - s die Selenwerte ein, zumal die an der Grenz- 
flache Metall/Selen meist noch vorhandenen schlecht warmeleitenden 
Zwischenschichten? den WarmeabfluB zur Sperrelektrode behindern®. 
Da ferner in dem interessierenden Spannungsbereich der differentielle 
Widerstand (@U/é7), der Kennlinien rund um einen Faktor 2 kleiner ist 


als der lineare Widerstand*, setzen wir noch iors a3 “P= "5 Ge? 


Dann erhalt man mit mp = 0,5 V, Tp = 300° K und a angegebenen 
Werten von w,A,c und s: 


Csciottky — C,, = 5: 100% « IG 2 


Farad 
Cm nr 
sofern 7g in Amp/cm? eingesetzt wird. 

Da Cgcnottky 1n dem interessierenden Spannungsbereich praktisch 
F 
arg ist, miiBten die 
cm? 


konstant und von der GréBenordnung 1 - 1078 
gemessenen Kapazitdten demnach verschwinden, wenn die zugehérigen 
Stromdichten den Wert von etwa 4,5 -107 he aa erreicht haben. Wie 


ein Blick auf die Figuren zeigt, ist ein derartiger Pichicnhans groBen- 
ordnungsmaBig in der Tat vorhanden. 


1 Die Betrachtung der Horrmannschen MeB8ergebnisse wird dies noch deutlicher 
machen. ; 

2 Vgl. PoGanski: 1. c. 

* Vgl. die auf S. 70 betrachteten Falle |Kyy-L|<1 und |Ky-L\|>1. 

4 Vgl. Fig. 2b und Fig. 3b. 
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Die Frequenzabhingigkeit des Kapazitiatsabfalls ist von PoGANSKI 
nicht untersucht worden. Negative Werte der , Kapazitat’’ C’ kénnen 
mit der von PoGANskr benutzten Briickenmethode nicht nachgewiesen 
werden, Hierzu kénnen jedoch Kapazitatsmessungen von HOFFMANN 
herangezogen werden, die auf einem anderen Verfahren beruhen!. Horr- 
MANN bestimmte die Kapazitaét aus der Aufspaltung der auf einem 
Oszillographenschirm beobachtbaren Strom-Spannungsschleife, die man 
erhalt, wenn Stromstarke und Spannung in der iiblichen Weise in zwei 
zueinander senkrechten Richtungen aufgeschrieben werden. Da Horr- 
MANN bei der Auswertung seiner Messungen gleichfalls das besprochene 
Ersatzschaltbild verwendet, ist grundsatzlich auch hier die experimentell 
bestimmte Kapazitat mit der von uns berechneten Kapazitat C’ zu 
vergleichen. Der Deutlichkeit wegen wollen wir jedoch den Nachweis 
noch direkt erbringen, indem wir die von HOFFMANN zur Kapazitits- 


bestimmung benutzte Formel unmittelbar aus unseren Gleichungen her- 
leiten. 


Zu diesem Zweck berechnen wir die zu erwartende Strom/Spannungs- 
kurve, wenn am Gleichrichter eine Spannung U=U,+ AU (t) liegt 
(U, = konstante Vorspannung, AU = iiberlagerte Wechselspannung). 
Die komplexe Spannungsschwankung 4 U ~e~‘”! und die Stromschwan- 


kung 4j~e~‘®* sind verkniipft durch die Beziehung 47 = eA eH 


wee 1 : 1 4 
el wir — auf'die Form’ == 
wob a = Pe 


ebenso wie C’ eindeutig aus den Gln. (7) und (8) berechnet werden kann. 
Geht man hier zum Realteil iiber, und bedeutet im folgenden 4U = 
A-coswt die reelle Spannungsschwankung und 47 die reelle Strom- 
schwankung, so erhalt man: 


—tmwC' gebracht haben und R’ 


Aj = qr A-coswt—oC'A -sinot; AU=A-cosot. 


Elimination der Zeit gibt dann eine quadratische Gleichung fiir 4j mit 
den beiden Lésungen: 


Ais a a + aC’ VA?—AU?. 


Die beiden Vorzeichen der Wurzel entsprechen den beiden Halften der 
auf dem Oszillographenschirm beobachtbaren Stromschleife. Aus der 
Aufspaltung der Schleife laBt sich C’ bestimmen: 


ig kes. ji—Je 
2w | A2— AU? 


1 HoFFMAnn, A.: l.c. 
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Diese Gleichung stimmt aber mit der HorrMannschen Bestimmungs- 
gleichung (10) tiberein, wenn man die be1 HOFFMANN stehende Kapa- 
zitat C durch unser C’ ersetzt?. 

Nun wurden zwar unsere Formeln nur fiir kleine Spannungsschwan- 
kungen (A < U,) hergeleitet, wihrend HorrMann bei seinen Messungen 
(um. iiberhaupt eine ausmeBbare Schleife zu erhalten) relativ groBe 
Spannungsamplituden (A @ U,) benutzte; sieht man aber von diesem 


T ] = pF 
| = = =< —* G2 

a = y if 

Pe alivers 

20004 i 

7000 C 
A’ !/ 

| 500 } 
A’ 700 Hz 

Bae 61 


ENE ES ea) Me AE 5 OG 
=— Usp 


Fig. 4. (Nach Horrmann, Abb. 9.) Kapazitatsverlauf nach HorrMann fiir verschiedene Frequenzen; 
—=— vermutlicher Verlauf der ,,wahren‘‘ Kapazitat C. 


Unterschied ab, so muB die von HOFFMANN ermittelte Kapazitat gleich 
der von uns berechneten Kapazitat C’ sein: 
C’ = C —const - J "te lic + £16 : U) 
w! oU 
Fig. 4 zeigt die HorFMANNschen MeBergebnisse?. Nimmt man-auch hier 
an, daB die wahre Kapazitat C keinen besonderen Abfall aufweist, so 


wird der beobachtete Frequenzgang des Kapazitatsabfalls qualitativ und 
auch quantitativ durch unsere Formel befriedigend wiedergegeben. 


Es miiBten sich etwa die Strecken OA:0A':OA"’:OA'" verhalten 
wie die zugehérigen w-', also wie 0,044:0,125:0,35:41. Innerhalb der 
Zeichengenauigkeit stimmt das mit dem experimentellen Befund recht 
gut tiberein. Negative Kapazitatswerte, die in dem entsprechenden 
Oszillogramm eine Uberkreuzung in der Stromschleife hervorrufen®, 
kénnen zwanglos gedeutet werden. Der umgekehrte Frequenzgang der 


1 Es entspricht das Horrmannsche U, unserem A und HorrManns u— U_ 
unserem AU. 

* Gleichstrommessungen sind bei HorrMann nicht angegeben. 

3 Vgl. Horrmann, Fig. 8. 


——— 
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Kapazitat bei kleinen Sperrspannungen kann durch die vorstehenden 
Betrachtungen dagegen nicht erklart werden. Hier mégen die von 
ScHoTTKY behandelten Tragheitseffekte eine Rolle spielen, deren Ein- 
fluB bei hoheren Sperrspannungen durch den Temperatureffekt tiber- 
deckt wird. 

Wir hoffen aber gezeigt zu haben, daB dic bébbachteten Anomalien 
im Verhalten der Kapazitaét zu einem guten Teil durch die thermisch 
bedingte er eechichung zwischen Strom und Spannung gedeutet 
werden kénnen. 


Die Anregung zu vorliegenden Untersuchungen verdanke ich Herrn 
Prof. Dr. F. SAuteR. Ihm sowie Herrn Dr. S. PoGANsk1 danke ich fiir 
wertvolle Diskussionen und Hinweise. as 


_ Gottingen, Institut fiir Theoretische Physik. 
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Zeitschrift fiir Physik, Bd. 134, S. 78—94 (1952). 


Freie Elektronen 
in der unitéren Quantenelektrodynamik*. 


Von 
HERMANN KUMMEL 
Mit 4 Figuren im Text. 
(Eingegangen am 12. September 1952.) 


Die in der unitaren Theorie auftretenden ,,Operatoren nullter Naherung“’ werden 
diskutiert und eine fiir diese Theorie anwendbare allgemeine Methode zur Berech- 
nung von Streuquerschnitten angegeben. Die Einbeziehung des Absorbers macht 
keine Schwierigkeiten. Es werden nach dieser Methode (ohne Léchertheorie) die 
Mo .tersche und die RUTHERFORDsche Streuung, der Comptron-Effekt und die Brems- 
strahlung berechnet und die bekannten Ergebnisse erhalten. An Stelle der Lécher- 
theorie tritt eine Umdefinition der Messung in der Quantentheorie; diese liefert 
fiir Paarerzeugung und -vernichtung ebenfalls nichts Neues. Bei Mehrelektronen- 
problemen (im Sinne dieser Messungsdefinition) treten Abweichungen auf. 


1. Grundlagen der Theorie. 


Wir schlieBen uns an die Arbeit von Lupwic!? an. Der Operator 
des Elektronenwellenfeldes ist definiert durch 


p(t) = p(t) te f S(4, 2) y, A, (2) (2) d4 x. (1) 
Dabe1 ist 


S(4, 2) 


die zeitsymmetrische und auBerhalb des Lichtkegels verschwindende 
GREENsche Funktion der Drracschen Wellengleichung; ferner ist 


A, (1) = f 6 ((%, — %9)5) 7, (2) d4 x, (2) 

mit 
Jy(2) =1e (2) y,p(2), (3) 

y(1) ist schlieBlich definiert durch 
Oe ° 

Sa, en ee (4) 

und 
[Ya(t), ¥el2)], =O; [Walt), Pp(Q]e =+ Supt. 2). (5) 


* Auszug aus der Dissertation des Verfassers. Berlin 1952. 

1 Lupwie, G.: Z. Naturforsch. 5a, 637 (1950). 

* Wir setzen vi = ¢ = 1 und schlieBen uns im iibrigen weitgehend in den Bezeich- 
nungen an SCHWINGER [Phys. Rev. 74, 1439 (1948)] an. 


_ aa 
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(S(4, 2) ist die von SCHWINGER! eingefiihrte Funktion.| Fiir die Fol- 
gerungen aus diesen Gleichungen verweisen wir auf die zitierte LupwIc- 
sche Arbeit; als Energieimpulsvektor definieren wir 
; > ae) beige © (ce 8 
= — _} : S \ . 4 
G,,(o) J PY» - ydo, : \ J J | ape A, wy, dix. (6) 
a ao =60 ul 
Er korrespondiert namlich mit dem klassischen Vektor (KUMMEL2) und 
ist zeitlich konstant: 
0 Gy (a) 


: =(Q. 7 

do (x) (7) 
Es macht iibrigens keinerlei Schwierigkeiten, auch einen Gesamtdreh- 
impulsvektor durch 


Dy) = f (XPM 3 Y— HPN Ze ~ yp) do, + 
Xy Migs ey 


zu definieren. 

Aus den Operatoren y(1) lassen sich in bekannter Weise nach der 
BECKER-LEIBFRIED-Methode* HitBeRT-Raumvektoren aufbauen. Ins- 
besondere ist das Vakuum definiert durch: 


~(1)\Do=0° und (Dy, @,) =A (9) 


2. Die ,,wechselwirkungsfreien‘‘ Operatoren. 


Wir folgen YANG und FELDMAN? bei der Untersuchung der Opera- 
toren p(x/c), die die homogene Drrac-Gleichung erfiillen. Die an der 
Integralgleichung (1) vorgenommene Aufspaltung des Operators y in 
einen der homogenen und in einen der inhomogenen DirAc-Gleichung 
geniigenden Anteil ist natiirlich ganz willkiirlich; wahlen wir statt S (x) 
irgendeine andere GREENsche Funktion $°%(x) [die sich von S(x) um 
eine Lésung der homogenen Gleichung unterscheiden mu8], so wird 
dadurch ein Operator y(x/o) statt p(x) definiert: 


y(1) = p(i/o) —ze f S*(4, 2) yA, (2) p(2) dx (10) 
mit 
ts) 
a, ¥ (4/2) Yo + my (2/0) = 0. 
ScCHWINGER, J.: Phys. Rev. 74, 1439 (1948). 
Kiet, H.: Z. Naturforsch. 5a, 642 (1950). 


1 

2 

3 Becker, R., u. G. Lerprriep: Z. Physik 125, 347 (1949). 
4 Yano, C.N., u. D. FetpMAN: Phys. Rev. 79, 972 (1950). 
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Energiesymmetrische Theortve. 


Wir setzen (bei YANG und FELDMAN) 
S-% (x7) = Sree(x); p(x/— 00) = yin(x), (11) 
S*+2° (x) = Sav(%) ; p(4/+ 00) = yout (a). (12) 


Hier sind S,..(«) bzw. S,,(x) die GrEENschen Funktionen, die fiir ¢< 0 
bzw. t >0 verschwinden. Wir haben also 


S (a) =} (Sas (%) + Siat (x)) (13) 


gesetzt. 
wy" und py" hangen wie folgt zusammen: 
yor (1) = yin(1) + 0¢ f SU, 2) y, A, (2) p(2) dex, (14) 
mit 
S (x) = Sav (%) — Sret (%) +. (15) 


y entspricht keinem der y(x/o). 
 Seien u,(r) die orthogonalen und normierten Eigenfunktionen der 


homogenen Drrac-Gleichung (y steht fir Impuls p,, Energie w, und — 
Spin s, der Elektronen); dann lassen sich mittels der Transformation 


ple, age (x) e-f¥Fo, (t) 


p(t, t) =Dfdp,u, 1) e~tovt e Q Jet oii (16) 


V(t) = Df dp, ule) eviomees 


(Sf dp, bedeutet Summation iiber Energievorzeichen | und Sais ee nd 


Integration tiber den Tapia die Gln. (1), (10) und (14) uw 

ati For act es iPeas “ent Moi! 3-nen1 & sitpapenarhgeb tibsAW Be 

ei eae ae, eu tnpetont pel 8400 ad ; 
it shaly ret Tah 

“we tte pole ; 
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In unserer energiesymmetrischen Theorie ist insbesondere fiir ¢—>-/ oo 


j=” (2) — 4 fir t> 0] Peer 
Tey = ur alle w,, , 
0 fir t<of 5H," oy, 
bak. 0 fir ¢#>0) 
fo. t= ' fiir alle a 7! 
tt fir t<o| x“ Mea 


und an die Stelle von (14) tritt: 


+ CO 
cyt = om —e f dt > [ dp,e, tnt c¥(#) (ula, A;|»). (14’) 
Es gilt statt (5) jetzt: 
[¢,, Ey], = 0; [es Gr l+ = Sus (5°) 


Die Gl. (10) [bzw. (10’)] besagt: Zur Zeit t = — oo besteht die ,, Welle“ p 
(bzw. c) aus den in den Versuchsbereich hineinlaufenden wechsel- 
wirkungsfreien Anteilen y™ bzw. c'™; mit wachsendem ¢ summiert y 
retardierte Wechselwirkungsanteile beider Energievorzeichen [s. GL. (11’)] 
auf und bildet mit diesen zusammen den vollstandigen Operator y. 
Entsprechende Verhaltnisse finden wir fiir ‘= -++ co. In dieser Theorie 
ist also die gewohnte Interpretation der Operatoren gewahrt. 

Die Gl. (14) tritt in gewisser Hinsicht an die Stelle der Gleichung 


y(+0o) =S*p(—c)S 
der gewohnlichen Quantenelektrodynamik mit der S-Matrix 
S =U (—oo, + 00). 


Leider scheint es bei uns keine unitaére Transformation U zu geben, 
die die zu verschiedenen Zeiten genommenen Operatoren miteinander 
verbindet}?. 


Positronentheorie. 
AuBer der Zerlegung (13), (145) von S gibt es noch genau eine zweite 
einfache: 


S(x) iF] i (St. ne Sha) ? (13a) 
St(x) = Si, — Ste: (14a) 


1 Zur Auffindung von ll ware die Kenntnis der Vertauschungsrelationen der y 
notwendig. Diese kann aber nur naherungsweise ermittelt werden, Daher kann 
allenfalls naherungsweise die Existenz von ll bewiesen werden., Die Sachlage wird 
nach Einbeziehung des Absorbers vermutlich einfacher. Vgl. die am Schlu8 der 
Arbeit gemachte Bemerkung! 


Zeitschrift fiir Physik. Bd. 134. . 6 
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Hierbei ist St, (S1,) diejenige GREENsche Funktion, die fir ¢>0 nur 
Wellen positiver (negativer), fiir /< 0 nur Wellen negativer (positiver) 
Energie enthalt. Statt (10) gilt jetzt z.B. 


y (1) = yin(1) — ce f Sh (4, 2) % A, (2) p(2) a4 (10a) 
und die entsprechende Gleichung fiir y*"* mit Si. Im Impulsraum gelten 
wieder die Gln. (4’,) (17) und (10’); jedoch ist jetzt fiir (11) und (42) zu 
Setzen; { t>0 


wo, >0 
f=00 (4) = Om «i =O w,< 0 (11a") 
his OQ Nt Oe" Moe 0 
t<O (iy Ne 
OO. ESS wm sO) 
Net = 5 arch = 
4 <0 w,>0 
tne OF cane 


Dann entnehmen wir (10’) 


“ epee @, >0 
, Cy (— 9°) 4 
Cr OG) MerO : 
(18) 
: AE 8) 
ae Go Seiya) 
v v “ 


An Stelle von (14’) haben wir jetzt: 
= co 
cout — ckin__ e(w,) f dt Dif dp, ete" cf (t')(wla, A,\v). (44a’) 


Die durch (11a’) und (17) definierte Funktion S}., stimmt mit der 
K_,-Funktion von FEYNMAN! iiberein; sie besagt, daB die Welle y sich 
zusammensetzt aus den zu den Zeiten t = — co 

in out bzw.t=-+ oo einlaufenden Wellen positiver bzw. 
negativer Energie und den im Versuchsgebiet 

x retardiert bzw. avanciert aufsummierten Wech- 
selwirkungsanteilen positiver bzw. negativer 

Energie. Wir werden also FEYNMAN folgend 


ra die Wellen positiver Energie als in die Zukunft 


bit und Wellen negativer Energie als in die Ver- 

eae eee gangenheit laufend ansehen. Gl. (18) entnehmen 
wir dann folgende Interpretation: Der , Anfangs- 

zustand™ ist charakterisiert durch die bei t= — oo vorgegebenen Elek- 


tronen und die bei t= + co vorgegebenen Positronen ; der ,, Endzustand‘‘ 


1 Feynman, R. P.: Phys. Rev. 76, 749 (1949). 


Oe 
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dementsprechend durch die Elektronen bei ¢= + co und Positronen 
bei = —oo (s. Fig. 1). Dann ist es also nicht mehr sinnvoll, einen 
Zustand durch Angabe der Teilchen verschiedener Energie za einem 
festen Zeithunkt zu charakterisieren. Da, wie bekannt, die FEYNMANsche 
Theorie mit der Léchertheorie iibereinstimmt, und, wie wir sehen werden, 
auch hier fiir ,,Einelektronenprobleme‘‘ im Sinne dieser Theorie dieselben 
Resultate erhalten werden, haben wir die durch S!, und S!, charakte- 
risierte Theorie mit ,,Positronentheorie‘‘ bezeichnet. 


3. Das Prinzip der Stérungsrechnung. 


Grundsatzlich bekannt sind nur die Operatoren y bzw. c. Aus (1) 
bzw. (4’) laBt sich dann durch Iteration yp als nach e” fortschreitende 
Reihe entwickeln: 


(x) = P(x) + eB yl(x) He Li 


c(t) = ¢, + ec, (tf) +--- ; 
Ebenso konnen wir natiirlich von den y(x/o) bzw. c’ ausgehen. Die erste 
Naherung lautet: 


+00 Lt ees 
ce () =k dt’ [dp dp, dp, et re—era)! fo (tt) F (y, 0,0, T) C2 CeCe (20) 


mit 


ere: ae. 508 (p42 pos eee 
F(p, 0,0, 2) = ie? (2a)? S (uf a,u,) (ud ay u,) “eB EP | (208) 


Wenn wir von den c ausgehen, ist ME ee 
c(é—t’) =—he(t=?) (24) 


¥ za setzen. Dies gilt fiir die energiesymmetrische und fiir die Positronen- 
_theorie. ‘Die zweite Naherung. ergibt sich nach langerer (elementarer) 


ung Es wegen ge Lange des Ausdruckes peilen wir ae eae 


ang paaieal und ¢ tind, cm erhalten wir in erster 
Sia iprmaad nf . 


eat 
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Positronentheorve. 

Wir setzen in (20), (21) zur Berechnung von c™ bzw. ce! t= + 
fiir @,<0 bzw. t= -+ oo fiir w,20. Hier ergeben sich aber (zwischen 
Operatoren mit verschiedenen Energievorzeichen) schon in erster Nahe- 
rung Abweichungen von den bekannten Vertauschungsrelationen ; 


ico ctl en a d Po d p, 6 (M5 Aas Oy a x 
x F* (vy, 0, 0,4) (€ (@,) — € (@,)) CF €, Sy 
fem; Ga = OF. = =f ap, dp, ae (Y, U, Q; a) = ES (u, VY; oO, 0)} x 


x (€(@,) — €(@,)) EF C,. 


5. Berechnung von Wirkungsquerschnitten. 

Bei Streuprozessen lautet die Fragestellung in der energiesymmetri- 
schen Theorie: 

Zur Zeit t= —oo seien  Elektronen der Eigenschaften (p,,@,, s;) 
(Pyu» yz» S,) --» gemessen; wie groB ist die Wahrscheinlichkeit w zur Zeit 
t= + oo nv’ Elektronen mit den Eigenschaften (pj, wy, Sy) (Py, Ours Sy) «+: 
zu finden? Nach den Prinzipien der Quantenmechanik lautet die Ant- 
wort: 

wd, mw. \ Mw s..)eh thet. Dect ere ee ee 
wenn wir den Anfangszustand durch 
Cr era De (25a) 
und den Endzustand durch 
Gp MEE 09D (25b) 
beschreiben kénnen. Diese Interpretation von (25) ist aber nur dann 
richtig, wenn die c’" und c*™ die iiblichen Vertauschungsrelationen er- 


fiillen; dann ist namlich z. B. (25a) Eigenvektor des Operators ,,Energie 
und Impuls zur Zeit t= — oo“ 


a we mae. 
rs = fp Vy Ox, yn do, aa bay d Dp; ct i cy ?; 1G (26a) 

und Anzahl ,der Elektronen zur Zeit t= —«‘ 
N= 1 fp y, py" do, = dD fdp, cf cp . (26b) 


Nach Gl. (22) ist diese Interpretation in der energiesymmetrischen 
Theorie also bis zur ersten Naherung richtig. Nach (24) geniigt dies, 
um w bis zur zweiten Naherung (d.h. hier in e®, da die e?-Naherung keine 
Streuanteile liefert) zu berechnen. 

In der Positronentheorie werden wir wegen der Ungiiltigkeit der 
iiblichen Vertauschungsrelationen nach Gl. (23) im allgemeinen nur bis 
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zur ersten Naherung rechnen kénnen; Ausnahmen bilden alle Einelek- 
tronenprobleme, da in (23) die Operatoren c* c, auf ®) angewandt 
Null ergeben. Ein Experiment mit mehreren Elektronen und Positronen 
ware das experimentum crucis fiir diese Theorie. 


6. AuBeres Feld und Absorberfeld. 
Es macht keine Schwierigkeiten, ein auBeres Feld A in die Rech- 
nungen einzufiihren. Gl. (20) erhalt dann einfach noch das Zusatzglied 


Co ~ 
ef dt’ >\f dp, etn" fe, (¢—¢’) ck (wu |a,,A’|») (20’) 
aad? 3 


auf der rechten Seite. Entsprechende Abanderungen erfordert die 
zweite Naherung. 

Die Welt auBerhalb der betrachteten Elektronen behandeln wir 
summarisch als ,,Absorber“, fiir den wir das von SijssMANN! durch- 
gerechnete Modell benutzen. Fiir Einzelheiten verweisen wir auf die 
SUssMANNsche Arbeit. Die ganze Theorie kann beziiglich der gebundenen 
Elektronen der Modells unverandert itibernommen werden. Wir werden 
natiirlich annehmen, daB die betrachteten freien Elektronen sich in 
einem endlichen Bereich befinden (die Impulse sind also nur ,,beinahe 
scharf) und daB der Abstand |r—r,| von allen Absorberatomen groB 
sei gegen den Durchmesser dieses Versuchsbereiches, d.h. eben, daB es 
auf die besondere Struktur der Umgebung nicht ankommen soll. Der 
Experimentator wird ja einen Streuversuch immer so einrichten, daB 
er in jeder Umgebung dieselben Ergebnisse erhalt. 

Wir wollen hier nur die Abanderungen der SUssMANNschen Rechnung 
skizzieren; diese resultieren einmal aus der Tatsache, daB wir es jetzt 
auch mit freien Elektronen zu tun haben, und daB sich zweitens in einem 
engen Gebiet mehr als ein Elektron befinden kann. Das letztere zwingt 
uns zur Untersuchung der Frage: Wie wirken diese Elektronen aufein- 
ander, wenn zu der direkten Wechselwirkung die indirekte tiber den Ab- 
sorber hinzukommt? Es wird sich zeigen, daB auch diese nur retardiert 
aufeinander wirken, daB also das induzierte Feld 


Ainduz — 4 (Aav — Aret) (24) 
ist. 
Das Longitudinalfeld brauchen wir hierbei ttberhaupt nicht zu be- 
riicksichtigen. Denn Ai” ist Lésung der homogenen Wellengleichung 
(Aintz — 9), und es folgt aus (24): 


long 
sheers ADe (25) 


1 Siissmann, G.: Z. Physik 131, 629 (1952). 
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Das von den freien Elektronen grundsatzlich ausgesandte Transversal- 
feld ist nach (2): 

=exf iananys datz, (t') OS Pe E ptoont o (1) 4(6) (2a) 

Y(t, 4) = Miertss! 

at Df dp, 4 ),%,, COS, ,|t— to eh rH! cH (t) c(t) (2b) 


fir |r—t9| >> mt - [mit «,,=(»|o,|u); da, ,,(t') =us (v')a, u,(v')dr’; 
“= Transversalteil von &; t= Gebiet, in dem sich die freien Elek- 
tronen befinden]. 


4 nearing Fibs Freie picaniitabeiiei. unsid sail ee 
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Die Gln. (2c), (26) und (27) entsprechen im Absorbermodell den Glei- 


_ chungen 
dX, (t,t; v’) = 2Re (= dt, e8# C¥(t) ck(t)) COS yy, (28) 
dM, (v, t; r’) =2Re( -da,, dient cn chin) cosa, ry, (29) 
G(r 20) = 22a i da, er ox! cin ee Ae. (r,) (30) 


Hier sind co, cy die zum x-ten Atom gehérigen Operatoren des Grund- 
und Anregungszustandes; 


QO, = @, —W, > 0 
die Anregungsenergie ; 
r, = \t—t,,| 
der Ort. des x-Atoms; 
da, = we(t') &, ux (v’) dr’; 
u(t), u{(t) sind die zugehérigen (normierten und othogonalen) Eigen- 
funktionen, s. SUSSMANN1. Es ist 


a%h (0,4; r) = au, as v’) + dU,(t, 4; r'), (34) 
dU (t,t; r) = Dar, (tit; v) +d (ot: oe = (32). 


Nun berechnen wir mit Drracscher. Stérungsrechnung- die durch G1), 
pea hervorgerufenen ep Ga der Operatoren: , 


sib S yet 2h a Tes fae Se (r20) a te 
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za ersetzen haben. So erhalten wir die ,,Integralgleichungen™: 
GAC, C) —44U, (t,t; 2’) 

eres alee 2 (Gat) dary ef! 5 (Cy) Aon Tue) X 


O=--x 


x (cgin cgin _ cain at) cin 69 7 COS Gi, Te 
—gie*® ‘ 
y dy, dp, dp, eutda, x 
tr—r’ | %eo f Dy Py pie mA ’) 


«TK ya ae) 6 (, +o,) Atiae) cin cxin 1 


— 

~s) 
Wn 

= 


7 


+ (Oy G0 (Oyg — Oy) AS (7,9) Scr] a e Cs my tet 
— 2 Re (= Ab, (r’) et xt (Aw, (r,,) —cos O, r,)) cxin cxin 
tad 
und 
AN, (t,t; v’) —dA(t, £5 v’) | 


aa 2Re(2 De [ dp,dp,da( v’) ee! (d&g) 6 (Wy 4 — Wp) X 
Kay. 03 3) (coin ce in — cgin cin) com ci) (36) 
= 57, > fap. dp, eoratda,,(0') x 


x (Ao, ([t |) —cose,,,/r—v'|) oFim cin. | 


Gl. (36) hat von vornherein die Form der von SUSSMANN geldésten Inte- 
gralgleichung. Gl. (35) ebenfalls, bis auf das von den freien Elektronen 
herrtihrende zweite Glied der linken Seite (das ist das vom Atom x 
an den freien Elektronen erzeugte Sekundarfeld); wenn wir dies Feld 
auch natiirlich nicht weglassen dirfen (es wird von der gleichen GréBen- 


ordnung sein wie , selbst, wenn wir iiber alle x =1,..., Noo Atom- 
modelle summieren), so kénnen wir doch die Integralgleichung lésen, 
weil das Zusatzglied im Vergleich zu den N-> oo anderen nicht ins Ge- 
wicht fallt. 


Auf die Lésungsmethode selbst brauchen wir nicht mehr einzugehen. 


Der Stssmannschen Rechnung folgend erhalten wir wieder (fiir den 
»vollstandigen Absorber“) 


A, (r) ss e-v(®)r—ior (37) 
mit 


2 72 
y (0) = N, (12) « 


(N, = Zahl der Atome je Volumeneinheit und Frequenzintervall; 
7» = Bruchteil der angeregten Atome der Frequenzw). Also auch die 


7 
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Wechselwirkung der freien (,,nahe benachbarten‘‘) Elektronen unterein- 

ander ist infolge des von diesem am Absorber induzierten Feldes retardiert. 
Fiir das Weitere setzen wir noch voraus, daB diese Absorberrechnung . 

alle an den jeweils weit entfernten anderen Partikeln induzierten Se- 

kundareffekte streng liefert (streng jedenfalls bis zur GroBenordnung e%). 

Die Rechtfertigung hierfiir erblicken wir in den mit der Erfahrung so 

gut ubereinstimmenden Ergebnissen der SitissMANNschen Rechnung. 
Das resultierende Absorberfeld 


f a 7 ° i | : : nt i a, 
U(r, 2) = . a hy AE Fa) (cH cG™ 4- xy Fe F+F0) cBin coin) e—r(m—)% (38) 
a ee 
o 


1aBt sich in Lichtquanten 
e + : a pet (Ox k)t * , 
dg (t) ae \ gee See = ext on (39) 


Vr k—o,—iy(o,) 


[a,(¢) const fiir sehr diinnen Absorber] zerlegen: 


to 


1 aes ; 
YI ) = _ pttr s—tkt | _* ptkt : 0 
2, Sear oh ea ache (40) 
Die a, erfiillen die Vertauschungsrelationen: 
[ae, ap] = 6(E—f’) (1 — eer) . (41) 


(ee Einheitsvektor in Polarisationsrichtung des ,,Lichtquants a,). 
Daher 1a8t sich nach der BECKER-LEIBFRIED-Methode ein neues Ortho- 
gonalsystem im HILBERT-Raum aus 


Y= chin eR eel LN = aD, (42) 


aufbauen. Ein bestimmter Lichtquantenzustand entspricht einem be- 
stimmten Zustand des Absorbers. 
-Die gesuchten Ubergangswahrscheinlichkeiten werden in Verall- 
gemeinerung von (24) 
MEA eae cy Secs A fl ooh, T.) | 
Sie ee Yo te Gate Hi Pogo, Cn ie GS OF J 55, F5)| 4 


Wir haben die a* nach rechts gestellt, um eine Anderung derselben durch 
Y, nicht beriicksichtigen zu miissen (es ist YU;®,=0). 


(24’) 


7. RUTHERFORDsche und MottTsche Streuformel. 

Wir rechnen jetzt in der energiesymmetrischen Theorie. Die Streu- 
ung am CoutomsB-Potential wird durch (14’) beschrieben; fiir A’ haben 
wir nur 

; 4, LE 
cos iar Fe 
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einzusetzen ‘das Feld (2) des freien Elektrons macht aus Y% Null]. In 
erster Naherung setzen wir c*(¢’) konstant und bilden w nach (24). Das 
- gibt nach kurzer Rechnung: 


9 


wy y') = ; e& (ola (a, ,”) (y’ v) . (43) 


7] 
Nun ist 
Ute us Uy r 
Pane ise (py — Py)? (44) 
und der Wirkungsquerschnitt fiir die Streuung in den Raumwinkel 
aQ=dysnddd: 


| ww ( Vv’) Oy py ADy Ae 
o(g)dQ=— > >d a i@)|-T “es es 


(s = Spin, 7(v) = Stromdichte der Elektronen vom Impuls p,, 7 — co = 
,,Wersuchsdauer‘‘). Nach einiger Rechnung unter Anwendung der von 
HEITLER! benutzten Methode zur Auswertung von Matrixelementen und 
wegen 


{ f(o) B(oa—a)do =T- x f (@o) (46) 


folgt die RUTHERFORDsche relativistische Streuformel erster Naherung: 


Ze \2 ako 
Oy 52) (1 fe sin? | : 


0 (8,9) dQ = 


(47) 


sint — 


Die zweite Naherung gibt (als Folge der Integration iiber die Impuls- 
richtungen des ,,Zwischenzustandes‘‘) keinen Beitrag. Die Beriicksich- 
tigung der Existenz des Absorbers jedoch gibt einen divergenten Anteil 
zar zweiten Naherung; auch SCHWINGER? erhalt hier nur nach Renor- 
mierung von Masse und Ladung ein endliches Ergebnis. 

Die Streuung zweier Elektronen aneinander liefert in erster Nahe- 
rung (es wirkt jetzt das Feld der freien Elektronen) die Ubergangswahr- 
scheinlichkeit 


w(v, je | v, pe’) = (2a0)® €4 ? (py + Pu — Pye — Py) OF (Wy + Duy) X 
UF a ae) (UE egg tar) (ft ty) (UH oe ty) |? (48) 
| (Py— 9,1)? aa Oy (Py, aa py)? os Oy” | 


woraus der Wirkungsquerschnitt mittels 


a ae Ww) App Oy dw, 
O(Dy, Py) @ eek 4 =) at 2): Tietay EG: oe py AQ, (49) 


SpSp Spl Spl Oy’ Oy! 


1 HEITLER, W.: Quantum Theory of Radiation, 2. Aufl. 1944. 
2 SCHWINGER, J.: Phys. Rev. 76, 790 (1949). : 


—E——eEE—————eeeeee 
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0 (uw) = Ladungsdichte des als ruhend angenommenen ,,Elektrons 1a 
V—> co = Versuchsraum; 7 (v) Strom des einfallenden ,,Elektrons »‘‘| 
folgt: 


p 1 S| — — od Dur 
i Cle raeent ye OS tN) 2 Or Py 
ell eel ee (Aga) 
Sp Spe Sp Sy’ Wy’ @),’ 
ate (50) 
(uy a, uy) (uy %, Uy) (wt OX, UW) (U* ow, u,) 
(p,— p,)? — w? (p,— p,)?- ar, 7 j 


Das ist die MoLLERsche Streuformel!. Die zweite Naherung verschwin- 
det, weil der Faktor 1/V auch nach Ausfiihrung der Integrationen iiber 
die Impulse nicht durch das Quadrat einer 6-Funktion nach Gl. (46) 
kompensiert wird. Auch die Beriicksichtigung des Absorbers andert 
hieran nichts (wegen der Unvertraglichkeit hier auftretender Energie- 
und Impulssatze); letzteres gilt fiir jede Naherung. 

Der Streuquerschnitt der Streuung aneinander unter Aussendung 
eines Lichtquants ist divergent. 


8. Bremsstrahlung. 

Ein freies Elektron andert seinen Zustand nicht (und sendet dabei 
gar Lichtquanten aus), wenn es mit den in Abschnitt 6 gemachten Vor- 
aussetzungen sich im ‘Absorber bewegt: Eben diese Voraussetzungen 
schlieBen ja die StoBwechselwirkung mit einem der Absorberatome aus. 

Jedoch wird ein Elektron z.B. bei der Streuung am CouLomB-Feld 
unter Ubergang in einen anderen Zustand_ein_,,Lichtquant“ aussenden 
kénnen, wenn wir dies Feld im Versuchsbereich anlegen. Wir haben dann 


w (v"; 0'| 7:0) =|(ch™ af B, chi W,))* (51) 


zu berechnen. Hier gibt erst die zweite Naherung einen Beitrag (es 
muB der Operator a, -4 vorkommen). Nach kurzer Rechnung wird: 


ne i 
a (221)* Oy Oy Ro (Py ye i) 
so Sa als Ae Nema ea URN 
ANE es pais seal 
So S3 | | 
| Mg Wz | 
mit 


Pa == Deuce teri Se ee se e+ m* 


p=ptiys  o=+)ptm 


(w* % u,)9 = Komponente in Richtung von fy. 


1 Moxuer. Cur.: Z. Physik 70, 786 (1931): 
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Nach Auswertung der Matrixelemente wird daraus (fiir w, >0; w, > 0): 


RNB ah (@y y — Ro’) 1 


ee Spurl pey—m) (byy—m)x | 


(22)® (p,— p,- —f, it hy My Wy 


(Psy \2 (ipoy 2 (i psy \iPay—m)}) » (52a) 
; 3 — mM sy—m psy — m) (ipyy —m) 
ren ti . | 


2(pyk 0 “)? 2 (py k Te . 2 (Py Ror) (Py ko’) 
woraus fast unmittelbar der tibliche Wirkungsquerschnitt fiir die Brems- 


strahlung folgt, wie er z.B. bei SCHWINGER! steht. Wir wollen ihn hier 
nicht noch einmal hinschreiben. 


9. COMPTON-Effekt. 


Als letztes Beispiel fiir die energiesymmetrische Theorie behandeln 
wir die Streuung eines Elektrons an einem Lichtquant. Dazu haben wir 


wv’; o'|¥; 0) = (cr ag Py, orm ay Po)? (53) 
zu bestimmen. 

Hier ist unmittelbar zu sehen, daB erst die zweite Naherung Beitrage 
gibt (¢*°"' enthalt Operatoren a*a, und a,ax). Eine kurze Rechnung 
gibt: 

— FP = Py t+ fy — fy) Bl@yy + Foo") 
(220)* ho hoe 


ap ypy 4 Eade (uty) WP ane lit up 54) 


(m — @, + kp) i(m— Wy — ko’) 


x 


mit hee 
Py = — fers w= +/+ 
po = + f,; y= + V+ m?. 
Nehmen wir die Elektronen zu Anfang als ruhend an und fragen nach 


dem Streuquerschnitt fiir die Streuung des Lichtquants vom Impuls in 
in den Impuls £,,, so ist dieser: 


Ld Jo (v’; 0’\v; 0) ki dky 
Oe» Pe) 4 Oe = eT T 03 


(e(v) = Dichte der ruhenden Elektronen; (9) = Stromdichte der ein- 
fallenden Lichtquanten]. Das Ergebnis der Integration in (55) ist: 


p> & AP (56) 
eine Formel, die z.B. bei HEITLER? steht, und aus der durch Auswertung 
der Matrixelemente die KLEIN-NisHINA-Formel folgt. 


Ry 
a (Jy Por) dy = e& — oe or 
2 


* SCHWINGER, J.: Phys. Rev. 76, 790 (1949). 
* HEITLER, W.: Quantum Theory of Radiation, 2. Aufl. 1944. 
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10. Beispiele zur Positronentheorie. 
Zur Auffindung des Wirkungsquerschnittes der Paarerzeugung bei 
der Streuung am CouLoms-Feld haben wir in der Positronentheorie 


iy As. 1) a a *. . : 
wv"; 0} ¥, @) = |(cFout WY, cin a* Wh) (57) 
zu berechnen {in der energiesymmetrischen Theorie wire 
* * 
72) — "o> . aT Pm... _ ¢ : 
w= wr", v5 00; @) = |(oF eM cot YY, a* YW)? = 0]; 


es handelt sich in dieser Theorie also um ein Einelektronenproblem: 
nach dem auf S.85 Gesagten lassen sich diese noch durch G1."(57) 


ad 


our ; 
Lt out 
Vs 4 \ 
‘ if Nae 
fin Ti ag 
v7, SS 
Fig.3. Paarerzeugung durch ein Lichtquant. Fig. 4. Paarerzeugung durch zwei Lichtquanten. 


beschreiben. Jetzt miissen wir zur Auswertung Gl. (14a’) benutzen, 
driicken aber diesmal die c™ durch die ct aus. Bei Vergleich von (57) 
mit (51) ist die Identitat beider Ausdriicke offensichtlich [wenn noch 
beachtet wird, daB sich die Gl. (14a’) von (14a) nur durch den Vor- 
zeichenfaktor ¢(w,) unterscheidet und es auf Vorzeichen nicht an- 
kommt]. Damit haben wir das Problem auf die Bremsstrahlung zuriick- 
gefiihrt und erhalten aus (51) direkt den richtigen Wirkungsquerschnitt 
(HEITLER?). 

Vollkommen analog 14Bt sich die Paarerzeugung durch zwei Licht- 
quanten (und ebenso die Paarzerstrahlung) ohne Anwesenheit eines 
auBeren Feldes auf den CompTon-Effekt zuriickfiihren. Hier gibt also 
Gl. (54) den richtigen Wirkungsquerschnitt. 


Zusammenfassung. 


Die Ergebnisse dieser Arbeit zeigen, daB in zahlreichen Experimenten 
die unitare Theorie dieselben Ergebnisse liefert wie die duale Quanten- 
elektrodynamik. 

Wir méchten vermuten, daB die energiesymmetrische Theorie ver- 
einigt mit dem StssMANNschen Absorbermodell vollkommen mit der 
dualen Quantenelektrodynamik ohne Léchertheorie iibereinstimmt. 


Dagegen ist unsere Positronentheorie sicher mit der iiblichen Lécher- 


us HEITLER, W.: Quantum Theory of Radiation, 2. Aufl. 1944. 
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theorie nicht identisch (z.B. sind die Vertauschungsrelationen der Ope- 
ratoren anders); dies mag aber daran liegen, daB die Absorbertheorie 
ohne Zustande negativer Energie formuliert worden ist. Es drangt sich 
die Vermutung auf, daB bei richtigem Verstandnis des Absorbers die 
Gleichwertigkeit der Zeitrichtungen, wie sie in der Positronentheorie 
zum Ausdruck kommt, wieder aufgehoben wird. © 

Neben den Divergenzen dieser Theorie, die im Prinzip durch Renor- 
malisierung von Masse und Ladung auch hier weggebracht werden 
koénnten (ohne dabei allerdings ,,verstanden“. zu werden), bleibt (viel- 
leicht in engerem Zusammenhang hiermit) das Problem, einzusehen, 
warum die c'" und c™ als wechselwirkungsfrei angesehen werden kénnen. 
Wir haben gesehen, daB sie naherungsweise die richtigen Vertauschungs- 
relationen erfiillen (vielleicht tun sie es bei Einfiihrung eines realeren Ab- 
sorbers in Strenge) ; eigentlich miiBte jedoch, da der Absorber nun einmal 
zum physikalischen System gehért, dieses wechselwirkungsfreie Ver- 
halten eine Forderung auch an den Zustand des Absorbers sein. Viel- 


leicht liefert gerade dies den Schliissel zum Verstandnis der Renormali- | 


sierung. 


_ Fir die Anregung zu dieser WEbeie und standige Férderung bin ih . 
Herm Prof. Dr. G. Lupwic zu groBem Dank verpflichtet. Auch Herm 
G. SissMANN habe ich fiir viele Hinweise zu Gankens 
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Ergaénzungen zur axiomatischen Begriindung 
der Thermodynamik. 
I. Eine axiomatische Deutung des Begriffes ,,Intensitdtsparameter“. 


Von 
IMRE FENYES. 


(Eingegangen am 23. September 1952.) 


Wir zeigen, daB die Axiome von C. CARATHEODORY und T. EHRENFEST-AFANASS- 

JEwA uber Temperatur und Warmewirkung nicht nur fiir den speziellen Fall der 

Temperatur und der Warmewirkung giiltig sind, sondern eine gemeinsame Eigen- 

schaft samtlicher Intensitatsparameter und thermodynamischer Nahwirkungen 

zum Ausdruck bringen. Aus dieser Erkenntnis ziehen wir einige prinzipiell wichtige 
Folgerungen. 


Bei einer genaueren Untersuchung der Axiome, die von C. CARaA- 
THEODORY [1], [2] und T. EHRENFEST-AFANASSJEWA [3], [4], fiir die 
empirische Temperatur, fiir das thermische Gleichgewicht und fiir die 
Warmewirkung aufgestellt wurden, gewahren wir, daB diese Axiome fiir 
simtliche Intensitatsparameter, Nahwirkungen und Energieumwand- 
lungen Giiltigkeit haben. Die in Rede stehenden Axiome! bewahren 
auch in dieser allgemeinen Form Wort fiir Wort ihre Geltung, und die 
Verallgemeinerung besteht darin, da8 wir statt Temperatur Intensitats- 
parameter, statt thermischer Wirkung Nahwirkung, usw. schreiben 
konnen. 

Wir halten es fiir angebracht zu bemerken, da8 wir hier den Begriff 
des Intensitatsparameters in demjenigen Sinne verwenden, wie er in den 
Arbeiten von P. EHRENFEST [5], M. PLanck [6], T. EHRENFEST-AFA- 
NASSJEWA und G. L. pE HaAs-LorEnTz [7], sowie anderer Autoren tiber 
_ das Prinzip von Le CHATELIER-BRAUN auttritt. 


Wir glauben, daB der hier zu erérternden Verallgemeinerung aus 
mehreren Griinden eine Bedeutung zukommt. Mit Hilfe der verall- 
gemeinerten Axiome erhalten wir ein System thermodynamischer Be- 
griffe und Gesetze, das das bisherige an Einfachheit und klarer Uber- 
sichtlichkeit wesentlich iibertrifft, und auch zur Lésung noch offen- 
stehender Probleme wertvolle Anleitung gibt. Hierher gehért z.B. auch 
die quantitative Charakterisierung der Irreversibilitat. 


——————e ee lc rr rll rl 


~-¥ Da diese Axiome in einer verallgemeinerten Form weiter unten ohnehin vor- 
kommen, eriibrigt es sich, sie auch hier zu erwahnen. Auch weiterhin werden wk 
uns auf die im angefiihrten Schrifttum leicht zu findenden Definitionen und Satze 
berufen, ohne sie hier w6rtlich zu zitieren. ; 
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Wir schicken voraus, daB wir Fernkrafte nicht beriicksichtigen 
wollen. Das chemische Gleichgewicht der betrachteten thermodynami- 
schen Systeme wird durchwegs vorausgesetzt. Fiir den Fall von Nah- 
wirkungen werden wir sowohl Gleichgewicht als auch Zustandsaénderung 
in Betracht ziehen. 

Die infolge verschiedener Nahwirkungen zustande kommenden ther- 
modynamischen Gleichgewichte und Zustandsénderungen sind durch 
folgende Eigenschaften charakterisiert : 

1. Zwischen zwei Phasen kann im Falle von Nahwirkung nur dann 
Gleichgewicht bestehen, falls die Zahl der voneinander unabhdngigen Rela- 
tionen zwischen den ZustandsgroBen der berden Phasen der Zahl der bev 
der gegebenen Verbindung! méglichen Nahwirkungen entspricht. 

Sind also u,v, w,... die ZustandsgréBen der einen, u,v, wW,... die 
der anderen Phase, so entspricht jeder méglichen Art von Nahwirkung 
je eine Relation der Form 


PAU, Wy iecoas Uy Os Oy mel OO 


({Z], S. 364 und 372.) rs 
_ 2. Es seten P(t, vy, Wy, ..-), Po (tg, Vg, We, ---), A(t, 41, W, ---), 
P, (Ug, Vg, My, ...) Je zwer verschiedene Zustande der ersten bzw. der zweiten 
Phase, und es sei P, wie auch P, mit P,, P, aber mit P, im Gleichgewicht. 
Dann besteht Gleichgewicht auch zwischen P, und P,. 

Gilt also 


F(R, PB) =0, F(P,, PB) =0, F(P,, P,) =9, 


so muB auch 
ie} (P. 2> A =0 
gelten. ([2], S. 30.) 

3. Die Gleichgewichtsbeziehung ist transitiv. ([1], S. 373.) 

Bemerkung. Aus den Fundamentalsatzen 1. bis 3. folgt, daB zu jeder 
Nahwirkung ein gewisser Intensitatsparameter gehért, wobei im Falle 
der betreffenden Nahwirkung das System nur in Gleichgewicht sein 
kann, falls die entsprechenden Intensitatsparameter den gleichen Wert 
haben. 

Die einzelnen Nahwirkungen und die entsprechenden Intensitaétsparameter 
sind: Mechanische Wirkung (Druck), thermische Wirkung (Temperatur), Phasen- 
wirkung (die chemischen Potentiale der einzelnen Komponenten). Wenn wir nur 
die soeben aufgezahlten Nahwirkungen beriicksichtigen, so kénnen wir den Zustand 
jeder isotropen Phase mittels des Druckes, des Volumens, und (im Falle K unab- 
hangiger chemischen Komponenten) mittels AK —1 Konzentrationen eindeutig 
charakterisieren. Das sind insgesamt K + 1 Angaben fiir jede einzelne Phase. Im 
Falle von N Phasen betragt die Gesamtzahl N(K+1). Falls nun zu den schon 
erwahnten Nahwirkungen noch 7 weitere hinzukommen, so miissen die Phasen 


* Beziiglich des Begriffs der Verbindung s. [3]. 
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auch beziiglich dieser charakterisiert werden, so daB die Zahl der ZustandsegréBen 
einer jeden Phase um ry wachst. Im Falle von N Phasen ergeben sich so N (K + 7+ 1) 
Angaben. Besteht aber Gleichgewicht, so sind diese Angaben nicht voneinander 
unabhangig, da die Gleichheit der Intensitatsparameter fiir jede einzelne Nah- 
wirkung N —1 Zusammenhange ergibt. Indem wir nun mechanisches, thermisches 
und (komponentenweise) K-artiges Phasengleichgewicht, sowie 7 weitere Gleich- 
gewichte beriicksichtigen, erhalten wir fiir die Zahl der auftretenden Intensitats- 
parameter J=K+y+2, und somit betragt die Zahl der Zusammenhange 
(N —1) (K+r-+ 2). Also ist die Zahl der unabhangigen Komponenten (thermo- 
dynamischer Freiheitsgrad) : 


f=N(K +r+ 1) —(N—1)(K +742) =N(I—1)—(N—1)1 


oder 
f+N=K4+74+2=T7; 


im Falle y = 0 ist dies die wohlbekannte Grppssche Phasenregel. Dies alles erwahnen 
wir, um klarzumachen, daB die GrpBssche Phasenregel ein durchaus elementares 
Gesetz ist, das aus einigen elementaren Satzen iiber Intensitatsparameter unmittel- 
bar folgt. In der hier auftretenden allgemeinen Formulierung besagt die Grppssche 
Phasenregel, daB die Summe der Freiheitsgradenzahl und der Phasenzahl eines 
thermodynamischen Systems gleich der Zahl J der auftretenden Wechselwirkun- 
gen ist. 


4. Wenn zwischen zwet Phasen der Energieaustausch durch keine 
Wande gehindert wird, und wenn die entsprechenden Intensitdtsparameter 
nicht gleich sind, so kommt zwischen den Phasen ein Energieaustausch zu- 
stande, welcher in einer Richtung verléuft, die zwm Ausgleich der Inten- 
sitdtsparameter fiihrt. 

5. Die Zahl der Arten von Energieaustausch (Energieumwandlung) 1st 
gleich der Zahl der méglichen Nahwirkungen bzw. Intensitatsparameter}. 


Im Zusammenhang mit den Fundamentalsdtzen 4. und 5. méchten 
wir noch darauf aufmerksam machen, daB es diese sind, die es zur Folge 
haben, daB samtliche, durch Intensitatsparameter charakterisierbare 
Gleichgewichte stabil sind. Diese Feststellung stimmt im wesentlichen 
mit dem Lr CHATELIER-BRAUNschen Prinzip iiberein, in der exakten 
Formulierung, die von T. EHRENFEST-AFANASSJEWA und G.L. DE Haas- 
LoreENTz herriihrt [7]. 

Es ist auch wichtig, daB die Irreversibilitat eine ausschlieBliche Folge 
des Ausgleiches der Intensitatsparameter ist. Diese Tatsache kann auch 
als Definition der Irreversibilitat verwendet werden. Der reversible 
ProzeB entspricht einem Grenzfalle, in welchem die Intensitatsparameter 
voneinander nur sehr wenig verschieden sind. Weiterhin werden wir 
unter reversibler Energiewandlung immer diesen Grenzfall verstehen. 


1 Bekannterweise entspricht der mechanischen Nahwirkung die Arbeitsleistung, 
der thermischen Wirkung die Warme, und den von verschiedenen Komponenten 
- herriihrenden Phasenwirkungen die durch die Materie des betreffenden Kompo- 


nenten geleistete Energieiibergabe. 
Zeitschrift fiir Physik. Bd. 134. 7 Z 
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6. Jede Energiewmwandlung, die nur allein auftritt, hat en Potential 
(d.h. die Energieumwandlung hdngt nur vom Anfangs- und vom End- 
zustande ab), und dieses Potential ist immer nut der inneren Energie, E, 
tdentisch. ({1], S. 363, Axiom I.) 

Ist also DL eine mit einer beliebigen Nahwirkung verbundene ele- 
mentare Energieumwandlung, so gilt 


2 
fDL=E,—E,. 


1 


7. Zu jeder Nahwirkung gehért nur eine einzige Art von Verbindung. 


Dies besagt, daB wenn zwei Phasen derart in Verbindung stehen, daB 
zwischen ihnen — unter Beibehaltung des Gleichgewichtes — irgend- 
welcher Energieaustausch (Energieumwandlung) zustande kommt, so 
ist dies nur méglich, falls die entsprechenden Intensitatsparameter 
beider Phasen den gleichen Wert haben. ([{3], Axiom B, Koppelungs- 
axiom.) 

8. Wenn der Ausdruck DL bei Ubergang eines (beziiglich des zu DL 
gehorigen Intensitdtsparameters) homogenen Systems aus einem Zustand 1 
in einen unendlich benachbarten Zustand 2 von Null verschieden ist, so 
sind die Zustinde 1 und 2 nicht lings eines (die Bedingung DL =O be- 
friedigenden) reversiblen Weges ineinander iiberfiihrbar {4}. 

Bemerkung. Im Gegensatz zu der Formulierung von T. EHRENFEST- 
AFANASSJEWA tritt hier neben der Verallgemeinerung auch noch die 
Modifikation auf, daB sich das Axiom nicht auf sdmtliche quasistatische 
Vorgange, sondern nur auf die reversiblen Prozesse bezieht. Offenbar 
gilt namlich das Axiom nur in dieser Formulierung. Nach 8. hat jeder 
zu einer Energieumwandlung gehériger DL einen integrierenden Nenner, 
wenn das betrachtete System beziiglich des zu DL gehérigen Intensitats- 
parameters homogen ist. Mit Hilfe des zum Nachweis der Existenz der 
absoluten Temperatur dienenden Verfahrens (siehe z.B. [2] bzw. [8], 
Nr. 6 und 7.), folgt daraus auch, da die integrierenden Nenner gerade 
die absoluten Skalen der entsprechenden Intensitatsparameter liefern, 


und da zu jedem DL, bzw. zu jedem Intensitétsparameter je ein voll- — 


stindiges Differential gehért. Da diese als bekannt vorausgesetzt werden 
diirfen, eriibrigt es sich sie aufzuzihlen. Es sei t der zu DL gehorige 
absolute Intensitatsparameter, dann ist nach 8. 


VOU, 
w 


ne (+ '4=0) 


ein vollstandiges Differential. 


9. (Eindeutigkeitsaxiom.) Das Integral $ do lings einem geschlossenen 
Wege ist stets gleich Null. ([3], Axiom C.) 
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10, Die Absolutskala eines beliebigen Intensititsparameters kann nur 
etnerlet Vorzetchen haben. (|3], Axiom D, Temperaturaxiom.) 

Bemerkung. Aus alledem folgt, daB (in Abhangigkeit vom willkiirlich 
gewahlten Vorzeichen) eine untere bzw. eine obere Schranke der abso- 
luten Skala der Intensitaétsparameter existiert. Nach 10. ist nadmlich 
ein Vorzeichenwechsel fiir keine der Absolutskalen zulassig. Ob nun die 
untere bzw. obere Schranke zugleich auch eine Grenze ist, laBt sich auf 
Grund der so weit Gesagten nicht entscheiden. Der absolute Intensitats- 
parameter t ist namlich auch ein integrierender Faktor, so daB t=0 
keinen Sinn hat. Freilich bedeutet das noch keineswegs die Unméglich- 
keit eines absoluten Nullpunktes, sondern vielmehr nur die Notwendig- 
keit den absoluten Nullpunkt (falls dies tiberhaupt méglich ist) auf 
Grund weiterer Axiome zu deuten. 

Auf Grund der vorher Gesagten 1aBt sich die Frage nach der Existenz 
eines Perpetuum Mobile zweiter Art nicht nur in Zusammenhang mit 
-Warme, sondern auch mit jeder Energieumwandlung aufwerfen. Neben 
dem Warme-Perpetuum Mobile zweiter Art diirfen wir also auch von 
Arbeits-Perpetuum Mobile, usw. sprechen. Merkwiirdig ist es, daB das 
Arbeits-Perpetuum Mobile zweiter Art! durch einen irreversiblen ProzeB 
verwirklichbar ist. Den Grund dieser Méglichkeit bildet die Tatsache, 
daB die mit der Arbeitsleistung zusammenhangende irreversible Energie- 
anderung ein entgegengesetztes Vorzeichen als die irreversible Warme- 
wirkung hat. Wir erwahnen auch, daB die von T. EHRENFEST-AFANASS- 
jEWA herriihrende Verfeinerung der CLausiusschen Fassung des zweiten 
Hauptsatzes ([3], Satze a bis d) fiir samtliche Energieumwandlungen 
einen Sinn hat. 

Endlich erwahne ich noch, daB das Gesagte auch zur quantitativen 
Charakterisierung der irreversiblen Prozesse eine prinzipielle Grundlage 
liefert. In einer friiheren Arbeit tiber thermodynamische Anwendung 
der mathematischen Prinzipien der Mechanik habe ich darauf hinge- 


wiesen, daB 
L=—F—f 


die thermodynamische LAGRANGE-Funktion, und _ 
H=E +e 


die thermodynamische Hamitton-Funktion ist, wobei £ die innere Ener- 
gie, F die freie Energie ist, ¢ und / aber Energieglieder bedeuten, welche 
verschwinden, wenn der Vorgang reversibel wird. Nach dem Gesagten 
ist also bei thermodynamischer Wechselwirkung zweier Kérper e bzw. ; 

1 Das Arbeits-Perpetuum Mobile entnimmt einem ,,Arbeitsbehalter“ Arbeit, 
und iiberfiihrt es 100% ig in Warmewirkung, ohne da® dabei in Form von Arbeit 
Energie in einen Behialter niedrigeren Drucks iibergeht. Eine solche Maschine laBt 
sich nicht durch einen reversiblen Vorgang realisieren. 
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derjenige Teil der inneren Energie bzw. der freien Energie beider Korper, 
welcher infolge des Ausgleiches der Intensitatsparameter aus einem 
Kérper ins andere tibergeht. Die Hamitonsche und die LaGRANGEsche 
Funktion der irreversiblen Vorgaénge sind somit prinzipiell eindeutig 
bestimmbar, so daB auf Grund des in [9] Gesagten der Vorgang eine 
eindeutige Beschreibung zulaBt. Zur praktischen Durchfiihrung der 
Rechnungen ist allerdings die empirische Kenntnis von e und /f erfor- 
derlich. t 


Wir beabsichtigen auf die Anwendungen der im obigen dargestellten 
Theorie spater noch zuriickzukommen. 


rs eee 
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Photoleitféhigkeit von Cadmiumsulfidkristallen 
bei h6heren Temperaturen. 


Von 
RUDOLF CASPARY und HELMUT MUSER. 
Mit 2 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 20. September 1952.) 


Die spektrale Verteilung des Photoeffektes von Cadmiumsulfidkristallen wird bei 
héheren Temperaturen untersucht. 


1. Einleitung. 

Die starke Verschiebung der optischen Absorptionskante von Cad- 
miumsulfid bei Temperaturaénderung ist quantitativ von KrOGER! im 
Bereich niedriger Temperaturen, von SEIWERT? im Bereich héherer 
Temperaturen untersucht worden. Beide Autoren fanden, daB sich die 
Absorptionskante bei Temperaturerhéhung um etwa1 A/°C nach langeren 
Wellen verschiebt. 

Messungen von NIEKISCH® zeigen, daB im Gebiet niedriger Tem- 
peraturen eine ebenso starke Verschiebung des Maximums der licht- 
elektrischen Empfindlichkeit bei Temperaturanderung erfolgt. 

Die vorliegende Arbeit erganzt diese Messungen nach héheren Tem- 
peraturen. Allgemeiner wird der Verlauf der spektralen lichtelektrischen 
Empfindlichkeit bei héheren Temperaturen gemessen. 


2. Herstellung der Kristalle. 


Die bei den Messungen benutzten Kristalle wurden nach einem Ver- 
fahren geziichtet, das eine leichte Variation der von FRERICHS* angege- 
benen Herstellungsmethode darstellt: Bei etwa 900° C werden aus der 
Dampfphase von Cadmium und Schwefelwasserstoff zunachst kleinere 
Cadmiumsulfidkristalle gezogen. Diese werden dann bei einer Tem- 
peratur von etwa 1050°C zur Umkristallisation gebracht. Das Ver- 
fahren hat in dieser Form den Vorteil, gréBere Exemplare (bis 2 cm lang) 
zu ergeben. 

Die Lichtempfindlichkeit der so hergestellten Kristalle war sehr 
unterschiedlich. Neben den gewiinschten hochempfindlichen Exemplaren 


1 KroceER, F. A.: Physica, Haag 7, 1 (1940). 
2 SerweErRT, R.: Ann. Physik 6, 241 (1949). 

3 NrexiscH, E. A.: Ann. Physik 8, 291 (1951). 
4 Frericus, R.: Phys. Rev. 72, 594 (1947). 
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mit verschwindend kleinem Dunkelstrom fanden sich sowohl nieder- 
ohmige als auch hochohmige unempfindliche Kristalle, selbst innerhalb 
eines Herstellungsganges. 

Es gelang jedoch, hochohmige unempfindliche Kristalle durch Warme- 
behandlung empfindlich zu machen. Zum Beispiel geniigte ein kurz- 
zeitiges Erhitzen eines zunachst unempfindlichen Kristalls in der Flamme 
eines Bunsenbrenners, um eine bleibende Erhéhung der Empfindlichkeit 
zu bewirken. Bei dieser Empfindlichkeitserhéhung scheint der Sauerstoff 
nicht wesentlich beteiligt zu sein, wie einige Versuche im Hochvakuum 
und in sauerstoffarmen Gasen ergaben. Diese Versuche zeigten, daB eine 
betrachtliche Abhangigkeit der Lichtempfindlichkeit vom Druck des 
umgebenden Gases besteht. Beim Grenzvakuum waren die Kristalle 
etwa 20% empfindlicher als bei normalem Druck. 

Zur Untersuchung der Lumineszenzfahigkeit wurden die Kristalle 
mit dem ultravioletten Strahlungsanteil einer Quecksilberhéchstdruck- 
lampe (HgQ 501) bestrahlt. Dabei konnte in keinem Falle eine Lu- 
mineszenz beobachtet werden. 


3. Spektrale Verteilung der Empfindlichkeit ber hoheren Temperaturen. 
Als lichtelektrische Empfindlichkeit definieren wir den Ausdruck 


E = b= "4 [A cm? W-4). 


Hierbe1 bedeutet: 


I,, den Kristallhellstrom in A, 
ZI, den Kristalldunkelstrom in A, 
L die Intensitat der auffallenden Strahlung in W/cm?2. 


Die so definierte Empfindlichkeit stellt eine von der Intensitaét der 
Bestrahlung unabhangige GréBe nur dann dar, wenn der Photostrom 
der Lichtintensitat proportional ist. Dies war bei den von uns unter- 
suchten Kristallen in dem bei den Messungen benutzten Intensitats- 
bereich der Fall. Allgemein findet man bei Cadmiumsulfidkristallen 
bekanntlich eine Abhangigkeit des Photostromes von der Lichtintensitat 
in der Form J ~L” mit einem Exponenten y zwischen $ und 4 (siehe z. B. 
FASSBENDER'), Wir haben also fiir die von uns untersuchten Kristalle 
einen Exponenten y annahernd gleich 1 anzunehmen. 

Einer Einbeziehung der Feldstirke F in die Empfindlichkeitsdefi- 
nition stand entgegen, daB im Wellenlangengebiet des Empfindlichkeits- 
maximums Abweichungen von einer Photostrom-Feldstarke-Proportio- 
nalitat beobachtet wurden, die sonst nicht vorhanden waren. Daher 
zeigten die Messungen mit steigender Feldstarke eine Verschiebung des 
Empfindlichkeitsmaximums, und zwar nach langeren Wellen. 


1 FASSBENDER, J.: Ann. Physik 5, 33 (1949). 
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Zur Untersuchung des Einflusses der Temperatur auf die Gestalt 
der lichtelektrischen Empfindlichkeit wurde folgendermaBen verfahren : 
Ein Kristall wurde in einem elektrisch beheizbaren Ofen auf eine be- 
stimmte Temperatur T erhitzt, die mit einem Thermoelement in Kom- 
pensationsschaltung gemessen wurde. Zur spektralen Zerlegung des 
Lichtes einer 100 W-Glithlampe wurde die Eigenschaft von Interferenz- 
filtern benutzt, mit steigendem Lichteinfallswinkel im parallelen Strah- 
lengang eine Verschiebung der schmalen DurchlaBbereiche nach kiirzeren 
Wellen zu zeigen. Da bei 
dieser Verschiebung gleich- 
zeitig eine Aufspaltung der 
DurchlaBbereiche _ erfolgt, 
wurde zur Aussonderung des 
einen Anteils ein Polarisa- 
tionsfilter in den Strahlen- 
gang gesetzt. Mit drei zur 
Verfiigung stehenden Inter- J 
ferenzfiltern konnte, jeweils 
in Verbindung mit ScHortT- 
Filtern, ein Wellenlangen- 


F=280V/cm 


8 A-cm/W & 


f= 


0 SA 
bereich von 430 bis 613mu 400 500 600 Ty, 
uberstrichen werden. Diese Aisa; 

: : Fig. 1. Spektraler Verlauf der lichtelektrischen Empfindlich- 
Filtermethode gestattet die keit eines Cadmiumsulfidkristalls bei hsheren Temperaturen 
Anwendung relativ groBer (erster Typ). 
Lichtintensitaten. 


Im Ultravioletten wurde zur Zerlegung der Strahlung einer Queck- 
silberdampflampe vom Typ HgQ 500 ein Quarzmonochromator benutzt. 

Die Messung der Strahlungsintensitat erfolgte mit einer Thermosdule 
in Verbindung mit einem niederohmigen Galvanometer. 

Der Kristallphotostrom wurde durch Kompensation des Spannungs- 
abfalls an einem bekannten Widerstand bestimmt. Der Kristalldunkel- 
strom war bei den untersuchten Exemplaren fast immer vernachlassigbar 
klein, so daB auf seine Messung in den meisten Fallen verzichtet werden 
konnte. Wie Messungen zeigten, tritt der Dunkelstrom bei hochohmigen 
Kristallen erst bei Temperaturen >250°C in Konkurrenz mit dem 
Photostrom. 

Bei den Messungen wurde stets darauf geachtet, daB die Kristalle 
am Ende einer Messung nach der Abkiithlung wieder dieselbe Empfind- 
lichkeit wie zu Beginn hatten, um eine Empfindlichkeitserhohung auszu- 
schlieBen. Aus diesem Grund wurde die Kristalltemperatur im allgemei- 
nen nicht gréBer als etwa 200° C gewahlt. 

Es wurden insgesamt sieben Kristalle untersucht. Fiinf davon zeigen 
im wesentlichen dasselbe, in der Fig. 1 dargestellte Verhalten. 
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Eine Temperaturerhohung bewirkt in dem Gebiet vor dem Empfind- 
lichkeitsmaximum, das bei dem beschriebenen Exemplar bei etwa 
508 my. liegt, eine Abnahme der Empfindlichkeit. Bei gréBeren Wellen- 
langen steigt dagegen die Empfindlichkeit an. Das Empfindlichkeits- 
maximum wird niedriger und verschiebt sich nach langeren Wellen. 
Zusammengefabt erfahrt also die spektrale Verteilung der Empfindlich- 
keit eine Verschiebung zu langeren Wellen unter gleichzeitiger Erniedri- 
gung des Maximums, wenn die Kristalltemperatur anwachst. 

Die Temperaturabhangig- 
keit der Empfindlichkeit von 
zwei weiteren Kristallen ist 
F=470V/cm ial wesentlich verschieden von der 
oben beschriebenen (Fig. 2). 
Bei diesen Exemplaren findet 
keine ,,Uberholung‘‘ der ein- 
zelnen Kurven mit steigender 
Temperatur statt. Die Maxima 
sind zwar nach langeren Wellen 
verschoben, die Verminderung 
der Hohe der Maxima ist aber 
so stark, daB ein Uberschnei- 
den der Kurven nicht mehr 
Fig. 2. Spektraler Verlauf der lichtelektrischen Empfind- ¢Tfolgt. Infolgedessen nimmt 

lichkeit pees! Cadmiumsulfidkristalls bei hoheren die Empfindlichkeit mit wach- 

emperaturen (zweiter Typ). 
sender Temperatur nunmehr 
fiir alle Wellenlangen ab. 

Die Messungen wurden mit Quecksilberdampflampe und Quarz- 
monochromator ins Ultraviolett hinein bis 265 my ausgedehnt. Dabei 
ergaben sich keine Unterschiede gegeniiber dem Verhalten im kurz- 
welligen Sichtbaren (unterhalb des Empfindlichkeitsmaximums, d.h. im 
sog. Grundgittergebiet). 

Samtliche untersuchten Kristalle zeigten die Verschiebung des 
Empfindlichkeitsmaximums nach langeren Wellen bei Temperatur- 
erhéhung. Die Werte dieser Verschiebung lagen bei den einzelnen Kri- 
stallen zwischen 0,98 und 1,23 A/°C. 

Bei Bestrahlung mit unzerlegtem Gliihlicht groBer Intensitat konnte 
an einem Cadmiumsulfidkristall ein Photoeffekt noch bei 490° C nach- 
gewilesen werden. 

Zur Deutung der MeBergebnisse kann man sich vorstellen, daB im 
ganzen Wellenlangenbereich bei der Anderung der Empfindlichkeit mit 
der Temperatur zwei Prozesse miteinander konkurrieren: 1. die Anderung 
der optischen Absorption, 2. die Anderung der Rekombinationswahr- 
scheinlichkeit bei Temperaturainderung. Im Wellenlangengebiet des 
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Empfindlichkeitsmaximums wirken diese beiden Prozesse im entgegen- 
gesetzten Sinne: Die bei Temperaturerhéhung gréBer werdende optische 
Absorption bewirkt eine VergréBerung der Elektronenkonzentration, 
wahrend die Rekombinationszunahme eine Verminderung der Elek- 
tronenkonzentration zur Folge hat. Mit Hilfe dieser Vorstellung kann 
man die Anderung der Kurvenverlaufe in den Fig. 1 und 2 folgender- 
maBen verstehen. In beiden Fallen wirkt die Rekombinationszunahme - 
im Sinne einer Verkleinerung des Photostromes. Das Ansteigen der 
Empfindlichkeit in der Fig.1 zeigt, da8 dort die Steigerung der Elek- 
tronenkonzentration infolge Absorptionszunahme iiberwiegt, was bei 
dem Kristall der Fig. 2 offenbar nicht der Fall ist. Im kurzwelligen Teil 
des Sichtbaren ist nach SEIWERT! die optische Absorption weitgehend 
temperaturunabhangig. Der Abfall der Kristallempfindlichkeit ist in 
diesem Wellenlangengebiet also auf die Zunahme der Rekombinations- 
wahrscheinlichkeit zuriickzufihren. 


Herrn Prof. Dr. CzERNy und der Notgemeinschaft der Deutschen 
Wissenschaft danken wir fiir die Bereitstellung der Mattel za dieser 
Arbeit. 


Frankfurt a.M ., Physikalisches Institut der Universitat. 
1 SerwerT, R.:.Ann. Physik 6, 241 (1949). _ 
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Zum Einflu& der Bestrahlungsstarke 
auf den photochemischen Reaktionsmechanismus 
in Silberhalogeniden mit Zusatz. 


Von 
O. STASIW. 
Mit 2 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 22. September 1952.) 


Es konnte experimentell gezeigt werden, da in Silberhalogeniden beim Einbau 
des Silbersulfids die Schwefelionen die Bromionen ersetzen und das iiberschiissige 
Silber auf dem Zwischengitterplatz untergebracht wird; oder es wird der nor- 
male Gitterplatz besetzt und dafiir eine Bromionliicke (aus Neutralitatsgriinden) 
erzeugt. — Bei diesen Voraussetzungen kann man ein Modell fiir den photochemi- 
schen Reaktionsmechanismus entwickeln. Experimentell werden durch Einstrah- 
lung des Lichtes mehrere Banden im sichtbaren Gebiet, die sich ineinander umwan- 
deln, nachgewiesen. Die Banden konnten verschiedenen Komplexen, die wahrend 
der Bestrahlung entstehen, zugeordnet werden. Nunmehr wird ihre Entstehung 
in Abhangigkeit von der Bestrahlungsstarke diskutiert. 


Evnleitung. 

Friihere experimentelle Untersuchungen zur Photochemie der Silber- 
halogenide? zeigten, daB bei Einstrahlung im Bereich der Eigenabsorption 
stets als Endprodukt der photochemischen Reaktion das kolloidale 
Silber entsteht. Die Zwischenprozesse, die zur Kolloidbildung fiihren, 
wurden nicht beobachtet. In den letzten Jahren ist es méglich gewesen2, 
an den Mischkristallen Silberbromid-Silbersulfid bei tiefen Temperaturen 
das Vorstadium der Kolloidbildung zu beobachten. Es zeigte sich, daB 
nach der Einstrahlung mehrere neue Absorptionsbanden im sichtbaren 
Gebiet entstehen, und es konnte auch der Aufbau der Banden und ihre 
zeitliche Umwandlung experimentell verfolgt werden. 

Die Existenz mehrerer Banden fiihrt zwangslaufig dazu, die ur- 
spriingliche Vorstellung von Morr? iiber das latente Bild, welche auf 
der Voraussetzung aufgebaut wurde, daB das Vorstadium der Kolloid- 
bildung einfache atomare Zentren sind (Silberionen mit eingefangenen 
Elektronen), zu verbessern. 

Um die Entstehung dieser Banden und ihre Struktur zu verstehen, 
ist es besonders wichtig, die iiber die Fehlordnung der Kristalle 


1 Hirscn, R., u. R. W. Pout: Z. Physik 64, 606 (1930). 

* Stastw, O.: Z. Elektrochem. (im Druck). — Z. Physik 127, 522 (1950) 
130, 39 (1951). 

® GurNEy, R. W., u. N. F. Mort: Proc. Roy. Soc. Lond. 164, 154 (1938). 
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entwickelte Vorstellung zu beriicksichtigen. Es wird gezeigt, daB die 
thermodynamisch-statistische Behandlung der Fehlordnung fiir Misch- 
kristalle Silberhalogenide mit Silbersulfid zur Existenz der ,, Komplexe“ 
fiihrt, die sich ineinander umwandeln, und die im Endergebnis das 
kolloidale Silber erzeugen. In diesen Ausfiihrungen soll gezeigt werden, 
da auch viele Effekte, die an photographischen Emulsionen beobachtet 
werden, besonders, daB das Gesetz Bestrahlungsstirke - Zeit — const 
nicht befolgt wird, sich zwangsliufig aus der Theorie ergeben. 


Fehlordnung und Reaktionsmechanismus in Silberhalogeniden mit Zusatz. 


Legt man nun die Vorstellung der Fehlordnungstheorie zugrunde, 
so werden beim Einbau des Silbersulfids in Silberhalogenid mehrere 
Stérstellen entstehen kénnen. Beim Einbau des Silbersulfids werden 
die Schwefelionen die Halogenionen ersetzen, und das iiberschiissige 
Silber kann als Silberion auf dem Zwischengitterplatz eingebaut werden. 
Dies ist aber nicht die einzige Méglichkeit. Es kénnen auch Schwefel- 
ionen Halogenionen ersetzen und zum Ausgleich der Ladung Brom- 
ionenliicken entstehen. Diese Annahme fiihrt zu dem Ergebnis, da8 in 
Silberhalogeniden gleichzeitig beide Fehlordnungstypen, der FRENKEL- 
sche und der ScHottTkysche, méglich sind. Diese Annahme wurde durch 
mehrere Arbeiten! experimentell bestatigt. 


Wir haben es demnach mit folgenden Storstellen zu tun?: 


Ag ase uchalaicAg, 


Bei tiefen Temperaturen kénnen die Storstellen miteinander rea- 
gieren, so daB nur noch die assoziierten Stdrstellen, die Komplexe 
[Ago Sg] und [S¢ Hal], vorkommen. 

Die plausiblen Reaktionsgleichungen fiir den photochemischen 
ReaktionsprozeB sind, wenn das eingestrahlte Licht vom Komplex 
[Ags SG] absorbiert wird, 


[Ago Sgj + ty 2 [AgoS,] +e’. (4) 


Durch die Abspaltung des Elektrons kann der Komplex [Ago S¢] disso- 


ziieren und es folgt 
[Ago Se] = Ago + Se. (2) 


Das freie Elektron kann sich an den sae [S¢ Br] anlagern, ent- 
sprechend einer Reaktion 
e+ [Sg Bra] = [Se Bro], <3) 


1 Srastw, O.: Z. Physik 127, 522 (1950). — Kurnick, S. W.: J. Chem. Physics 


20, 218 (1952). 
2 Die Bezeichnung der Symbole siehe O. Srastw, Z. Physik 130, 39 (1951). 
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und schlieBlich wird sich das Silberion Ago an [Sg Br,] anlagern und zu 
einer Reaktion 
Ago + [Sg Bro] S Ago [S¢ Bro] (4) 


fiihren. Man kann diese Reaktionen noch weiter fortsetzen und bekommt 


Ago [Se Bro] + e’Z Ago [S¢ Bru], (5) 
Agi A gat SeBriyhi Abe 491 Bre) (6) 
5 Me PTO! — Ags ee" 


Diese Reaktionsgleichungen fiithren automatisch zur Existenz mehrerer 
Stérstellen, die sich wahrend der Bestrahlung ineinander umwandeln. 


Das Verhalten der Stérstellen im stationdren Gleichgewicht. 


Um den Reaktionsmechanismus nicht zu komplizieren, werden bei 
der thermodynamischen Behandlung nur die ersten vier Reaktions- 
gleichungen beriicksichtigt, aus denen sich das WeSentliche tiber die 
Entstehung der Absorptionsbanden im sichtbaren Gebiet und ihre gegen- 
seitige Umwandlung ergibt. Entsprechend den Reaktionsgleichungen 
(1) bis (4) werden bei der Einstrahlung des Lichtes folgende Stérstellen- 
konzentrationen entstehen: 


nm entsprechend der Gitterkonzentration der freien Elektronen, 

N entsprechend der Gitterkonzentration der S,-Ionen, 

X%  entsprechend der Gitterkonzentration der Ago-Ionen, 

x entsprechend der Gitterkonzentration der [Agg S¢|-Komplexe, 

x, entsprechend der Gitterkonzentration der [Agy S,|-Komplexe, 
x, entsprechend der Gitterkonzentration der [Sg Br, ]-Komplexe, 
xs entsprechend der Gitterkonzentration der [Sg Br,]-Komplexe, 
x, entsprechend der Gitterkonzentration der Agg[S¢ Br, |-Komplexe. 


Nach geniigend langer Einstrahlung (im stationaren Zustand) gelten 
folgende Reaktionsgleichungen : 


pone oe (7) 
ees * = (8) 
ane ) 
ee ah, (10) 


wobel %o5, Xs, X15, X25, X35, Xs, m, und N, die Sattigungskonzentrationen 
1m stationaren Zustand bedeuten. Ferner bedeuten k, bis kg die 


H 
| 
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Geschwindigkeitskonstanten der einzelnen Reaktionen und B die Inten- 
sitat des absorbierten Lichtes. 
Hinzu treten noch folgende Nebenbedingungen 


Ny eae SP N= V5 (1 1) 


y ist die Gitterkonzentration der FRENKELschen Fehlordnung. Diese 
Beziehung ergibt sich aus der Forderung, da8 die Gitterkonzentration 
der FrENKeELschen Fehlordnung bei vollstandiger Assoziation vor der 
Bestrahlung gleich der Gitterkonzentration y der Komplexe x ist. Wah- 
rend der Bestrahlung zerfallen diese Komplexe x in x, und N, jedoch 
so, daB die Summe dieser drei Konzentrationen unverandert bleibt und 
den Wert y behalt. Die gleichen Uberlegungen gelten auch fiir die 
ScHoTTKysche Fehlordnung, so da8 die Berechnung gilt 


Ke te Ke Ey = Ij (12) 


y, ist die Gitterkonzentration der ScHotrkKyschen Fehlordnung, und 
schlieBlich noch die Ausdriicke, die sich aus der Neutralitatsbeziehung 


ergeben. N+%¥—%%=y—y, (13) 
pg pls afi (14) 


Die letzten vier Gleichungen gelten auch im nichtstationaren Fall. Des- 
halb ist der Index s fortgelassen. 

Es ist im Prinzip méglich, aus den acht Gln. (7) bis (14) die samtlichen 
Gitterkonzentrationen bei den vorgegebenen Geschwindigkeitskon- 
stanten k, bis kg, zu berechnen. Eine solche Berechnung fihrt jedoch 
zu uniibersichtlichen Resultaten. Man kann aber schon ohne Berechnung 
der Sattigungskonzentrationen der einzelnen Storstellen einsehen, daB 
diese entschieden von dem Ausdruck &; B, der sicher bei tiefen Tempera- 
turen einen hdheren Wert besitzt, als die Werte der Geschwindigkeits- 
konstanten betragen, die sich aus rein thermischer Dissoziation von x 
ergeben wiirden, abhangen. Die Gitterkonzentration der einzelnen Stér- 
stellen im Gleichgewicht ist um so héher, je intensiver die Einstrahlung 
in die Absorption der [Ago Sg] erfolgt. Die relative Veranderung der ein- 
zelnen Gitterkonzentrationen der Stérstellen in Abhangigkeit von der 
Bestrahlungsstarke kann aus dem umgeformten Gleichungssystem, das 
man aus den Gln. (7) bis (12) gewinnt, iibersichtlich dargestellt werden, 


und zwar: 


we y “a 1 
Sse Ra (15) 
Re ky Xos Ns Ry Ns 
i (16) 
xX. = , 
1s ot. Ae Se 


kg Be Re %os 
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z he ekg y 
a ea 
me 18) 
hy “OS hg Ns 
a er ee eee { 
X45 = ky k; kz : ( 9) 
{ - = = 
2 hg X% 5 hg kg X05 s 
N, = — + ____ (20) 
s , (1 ky a 
1 Rk ~ 405 ] kB, 


Bei der Diskussion der Gln. (15) bis (20) ergibt sich, daB die relative 
Anderung der Sattigungskonzentrationen der Stoérstellen x,,, %,,, N, 
im Verhaltnis zu den Sdattigungskonzentrationen der Storstellen x;, 
und x), um so starker ist, je héher die Intensitat des eingestrahlten 
Lichtes ist. Man kann diese Tatsache durch folgende Betrachtung ein- 
sehen. Sicher ist, daB mit steigender Belichtung die Konzentrationen 
von %,, und m, zunehmen. Aus den Gln. (18) und (19) sieht man, daB 
mit steigenden Werten von x), und ”,, d.h. mit steigender Belichtung 
bei vorgegebenen Geschwindigkeitskonstanten der Wert der Sattigungs- 
konzentration x,, viel starker als der von x3, zunimmt. Aus der 
Gl. (14) kann automatisch geschlossen werden, daB wieder der Wert 
von N, groBer als der von x,, sein muB, damit x,, einen positiven Wert 
besitzt. Natiirlich miissen dabei auch die Konzentrationen x, und x, , eben- 
falls stark abnehmen, denn x und x, sind die assoziierten Stérstellen, die 
durch die Belichtungen vernichtet und aus welchen auch die gréberen 
Komplexe gebildet werden. Bei weiterer Diskussion kann man noch 
einsehen, da von den drei Konzentrationen n,, x,, und x), mit stei- 
gender Intensitat die Werte von x,;, und x9, langsamer als die von 7, 
ansteigen. 


Dementsprechend werden auch die Werte der einzelnen Stérstellen- 
konzentrationen bei hoher Bestrahlungsstaérke vor dem Erreichen des 
stationaren Gleichgewichtes in der gleichen Reihenfolge liegen, wenn 
man den Zustand unmittelbar am Anfang der Belichtung nicht beriick- 
sichtigt. Am Anfang der Belichtung werden sich namlich die Elektronen- 
prozesse mit gréBeren Geschwindigkeitskonstanten k,B einstellen, 
wahrend die Ionenprozesse noch nicht angelaufen sind. Obige Voraus- 
setzung fiihrt automatisch zu der Feststellung, daB die experimentell 
beobachtete Absorptionsbande, die dem Komplex x, zugeordnet wird, 
mit steigender Bestrahlungsstérke rascher ansteigen muB als die des 


Komplexes x,, oder daB die gréberen Komplexe standig wachsen, — 


A 
4 
A 
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wahrend sich die kleineren wenig verandern. Ebenso wichtig ist es, daB 
die Gitterkonzentration der Ag-Ionen auf Zwischengitterplatzen xy sich 
wahrend der Bestrahlung langsam verandert. Unter diesen Umstiinden 
ist es méglich, eine genaherte Berechnung der zeitlichen Anderung der 
einzelnen Gitterkonzentrationen durchzufiihren. 


Die zeitliche Anderung verschiedenartiger Stérstellen 
wahrend der Belichtung. 

Die quantitative Behandlung der nichtstationaéren Vorginge erfolgt 
unter der Voraussetzung, daB die Konzentration der x, und m sich 
langsam verandert. Unter diesen Bedingungen kann man im kinetischen 
Gleichungssystem in erster Naherung die Konzentrationen x, und » als 
Konstante, vor allem bei konstanter hoher Belichtungsintensitat B, 
ansehen. Die zeitliche Anderung dieser beiden Konzentrationen selbst 
kann anschleBend in weiterer Naherung berechnet werden. 


Die zeitliche Anderung der einzelnen Gitterkonzentrationen besteht 
aus der Bildung und Riickbildung der einzelnen Stérstellen, die ohne 
weiteres aus den Gln. (7) bis (10) ermittelt werden kénnen. Fiir die 
Konzentrationen x, *,, ¥), X;, x, und N ergibt sich folgendes Differential- 
gleichungssystem: 


i= Ry %, 2k, B x, (21) 
%, =h,Bu—hy x, n—h,x, + ko x N =—(% +N), (22) 
Sig = hg Ng — Re He Ms (23) 
hg = Rg Xy — hg X3 + Ry Xy— Reg Xy Xp = —(%q + Xp) » (24) 
NaS he Mn Kg — ey Xa (25) 
N = yt —hy XV. (26) 


Unter der Voraussetzung, daB n und x, sich langsam veradndern, 
werden 7 und x, als Konstante angesehen. Die Berechnung der zeitlichen 
Anderung der GréBe N ergibt sich aus den beiden Gln. (22) und (26) 
bei Benutzung der Beziehung [GI. (11) die gleichbedeutend mit der 
Gl. (22) ist] x, +*+N=y. Die Berechnung fihrt zunachst zu einer 
Differentialgleichung fiir N, und zwar 


N+ anN.4+6,N=7,=0, (27) 
wenn 
a, = kyr +hgB+khynt+ hy, 


By = ky hg % B nF Xgn +k kB, 
V1 = hy kg By 


aig br O. STASIW: 
ist. Als Loésung ergibt sich 


—~%4{  2ia—apy*e ~ + (a7—46,)4e 
py eel a, anes ies aie 
1 


Die Konstante c, kann durch die Konstante c, ausgedriickt werden 
~ infolge der Bedingung 


tire, kee Ow List acy, 
fir t=oo ist N=WN. 
Es ergibt sich 


0=% eer ee ee N= 2 | 


und 


Cy = os Cie ey itt 


Die Sattigungskonzentration, die sich hier ergibt, ist identisch mit der- 
jenigen, die sich aus den Gln. (7) bis (14) fiir den stationaren Zustand 
ergibt. 

Infolge a > 46, kann man setzen 


elt. 
ee a ae ee 
und 


as ca wi} — 4B) me — : 
Es ergibt sich fiir Gl. (28) 
L obat, eee Gy Ne reseat Hl ee on. (eve 
A a = Sti is ie a a 


Ss icapeenit kalo 0 a a 


thneige? a > Bi 
wesen 
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wobei 
Yo = hgh, Brgy. 
Die Lésung ist 
t 1 J 1 ! 
: 1 = > \*%1—4f1) 5 (ai 4+ 3,) ”| 
1 Tae =  \egies Creo 2 
Py Py 32) 
fir’ ¢== co ist 
Y x 72 
ae 


Nach Einstellung der Elektronenprozesse noch vor dem Anlaufen der 


pOneRDRIzesse eee ee Ge ao. wenn 6, oe Oh und noch 
1 
ie 


> ic “ c | c ee 
gee) cx4-ist. Also 2, /=— B. +-%,, und 2, == %,—%,,- Man erhdlt 
x 1 
le 
B= (4. me. (33) 


Durch ahnliche Uberlegungen erhalt man fiir die zeitliche Anderung der 
iibrigen Gitterkonzentrationen folgende Beziehungen 


_ bs, 
Ay — X35 (%3. as X36) PLES, (34) 
. / = B: , 
span (apes 547 (35) 
x=(x,—x,)e + x,, (36) 
_ Pe 

X9 = (%_,— X25) & Ma Kens Doge’ (37) 
wenn 

% =ks+ken+k, + kg Xo 
und 


Bo = Rsk, + kg k,n + kg kg n Xo 


ist. Dabei bedeuten x3,, x, und x,, die Stdrstellenkonzentrationen der 
% 3, x und x5, die sich nach rascher Einstellung der Elektronenprozesse 
ergeben. Natiirlich liegt x, und x,, in der Umgebung von y und y,, 
und zwar sind beide GréBen etwas kleiner als y und y,. Die Diskussion 
der Gln. (30), (33), (34), (35), (36) und (37) des zeitlichen Zuwachses der 
Konzentrationen x,, x3, x, und N und der zeitlichen Abnahme der x 


und x, als Folge der Belichtung ergibt folgendes: Da in dem Ausdruck 
Ai , 


e % im Exponenten auch die Produkte Bt auftreten, andern sich ihre 
Werte nicht, wenn man mit groBer Bestrahlungsstarke kurze Zeit oder 
mit kleiner Bestrahlungsstarke langere Zeit belichtet, natiirlich unter 
der Voraussetzung, daB x, ungefaéhr konstant ist. Diese Ausdriicke 
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bleiben unveradndert, wenn das Produkt Bi=const bleibt. Dagegen 
haingen die Ausdriicke der Sattigungskonzentrationen *,, %5, Ygs, %ss> 
x,, und N, entschieden nur von der Intensitat des eingestrahlten Lichtes 
ab. Daraus ergibt sich eindeutig, daB die zeitliche Anderung der ein- 
zelnen Stoérstellenkonzentrationen x, x1, %2, %3, %, und N ebenfalls stark 
von den absorbierten Lichtquanten abhingen muB. Diese Ergebnisse 
stellen jedoch zunachst nur eine ganz grobe Naherung dar. Tatsachlich 
tritt infolge der langsamen Verdnderlichkeit von x) und noch eine 
Py Be 

Anderung der Ausdriicke e % ‘unde % auch bei konstantem Bt auf, 
und zwar dndert sich m mit steigender Bestrahlungsstarke starker als %,. 
Die zeitliche Anderung von x, und » kann aus den Bedingungen 
Gln. (13) und (44) 


N—x%,=% und. +%—%*,=y— yj, 
die den Gleichungen 
dig = Bey ey — By Ng N.— Rg %q Xp + Ry Xp =N— Ky, (38) 
n = khgBu—khy x, + ks %5— Re Xo = —(% — He) (39) 


entsprechen, in weiterer Naherung berechnet werden. Durch Einsetzen 
der zeitabhangigen Werte von N, x,, x und x, aus den Gln. (30), (35), 
(36), (37) in die Gln. (13) und (14) kénnen fiir jeden Wert ¢ die entspre- 
chenden Werte von x, und 7 ermittelt werden. 

Diese Methode wiirde zu exakten Ergebnissen fiihren. Sie ist jedoch 
schwierig und fiihrt zu keinem geschlossenen Ausdruck fiir die zeitlichen 
Anderungen der Stérstellenkonzentrationen x, oder x. 


Vergleich mit den experimentellen Ergebnissen. 


Schon rein qualitativ zeigten die friiheren Versuche, daB die pri- 
maren Reaktionsprodukte, und zwar die der Banden x, und x,, die den 
Komplexen [S¢ Br,] und Ago [Sg Br,,] entsprechen, nur mit sehr kleinen 
Absorptionskonstanten erzeugt werden kénnen, wenn Silberhalogenid- 
mischkristalle auch langere Zeit mit kleiner Bestrahlungsstarke belichtet 
werden. Erst durch Benutzung der Quecksilberhéchstdrucklampen, d.h. 
bei Bestrahlung mit groBer Bestrahlungsstiarke ist es méglich gewesen, 
bei tiefen Temperaturen schon nach kurzer Bestrahlungsdauer gut meB- 
bare Konzentrationen mit hohen Absorptionskonstanten zu erhalten. 
Will man tatsdchlich das Vorstadium der Kolloidbildung beobachten, 
so mu8 darauf geachtet werden, daB die Bestrahlung mit méglichst 
groBer Bestrahlungsstarke erfolgt. Diese Tatsache wurde bis jetzt. bei 
experimentellen Ergebnissen oft nicht beachtet. Auch bei den photo- 

graphischen Emulsionen werden dieselben Gesetze gelten. Sicher ist, 


iS 
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da einer der erzeugten Komplexe fiir die Entwicklung der photogra- 
phischen Emulsion mafSgebend ist. Demnach muB die entwickelbare 
Schwarzung einer Emulsion die hier abgeleitete Abhangigkeit von der 
Bestrahlungsstarke zeigen. Auch die Ergebnisse dieser thermodynami- 
schen Betrachtungen kénnen zur Deutung der experimentellen Ergebnisse 
fiihren. Fig. 4 zeigt die Absorptionsmessungen nach der Einstrahlung 
Wellenlénge 2 Wellenlinge 
Oy 500 500 ZOOM S00 600 700 &00™ 


Absorptionskonstonte 
Absorpnonskonstoie 


G2 


Ox 
a5 05 ZO eV 475 ° 30 6s ZO WV 45 
Photonen-LEnergie Phoronen - Energie 
Fig. 1. Higa 


Fig. 1. Absorption der bei 380° C gepreBten und abgeschreckten AgBr-Kristalle mit 0,02 Mol-% Ag,S-Zu- 
satz. Die Gleichgewichtseinstellung der einzelnen Stdrstellenkonzentrationen erfolgte durch Nachtempern 
bei 70° C. Kurve J: Absorption bei — 180° C nach der Bestrahlung (einige Stunden) mit 436 my bei — 120°C 
einer normalen Quecksilberlampe. Kurve JJ; Absorption eines adhnlich behandelten Kristalls nach dem 
Bestrahlen (einige Minuten) mit 436myp mit starker Intensitat (Hg-Hochstdrucklampe). 


Fig. 2. Absorption eines bei 400° C getemperten, auf Zimmertemperatur abgeschreckten und anschlieBend 

auf tiefe Temperatur abgekiihlten Kristalls. Kurve J: Absorption nach der Bestrahlung mit intermittieren- 

dem Licht der Wellenlange 436 my. Fiir die Entstehung der Banden sind nur die Elektronenprozesse aus- 

schlaggebend. Bei der kurzen Bestrahlungsdauer sind die Ionenprozesse noch nicht angelaufen. Kurve IZ: 

Absorption eines gleichen Kristalls nach der Bestrahlung mit einer starken Intensitat der Linie 436 my 

einer Héchstdrucklampe. Es ist eine neue starke Absorption bei 720 my vorhanden, die noch gréberen 
Komplexen zugeordnet wird. 


mit einer groBen Bestrahlungsstaérke der Linie 436 my einer Queck- 
silberhéchstdrucklampe. Die Bande mit dem Maximum 640 my wurde 
dem Komplex [S¢Br,], die bei 560my dem Komplex Ago [S¢ Bry] 
zugeordnet. Diese Zuordnung wurde aus energetischen Betrachtungen 
gewonnen. Ist nun diese Zuordnung richtig, so mu8 auch die Héhe der 
einzelnen Absorptionsbanden einen Verlauf zeigen, der sich aus den 
kinetischen Gleichungen ergibt. Es miissen bei hoher Bestrahlungs- 
starke die groberen Komplexe bedeutend héhere Absorptionskonstanten 
zeigen, wahrend der kleinste Komplex den niedrigsten Wert ergibt. 
ge 
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Dagegen wird bei kleiner Bestrahlungsstarke die Absorptionskonstante 
der kleinen und auch der groben Komplexe im allgemeinen fallen. 
Jedoch fallt die Absorptionskonstante der gréberen Komplexe viel 
starker als die der kleinen ab. Bei kleinen Bestrahlungsstarken wird 
das Verhiltnis der kleinen Komplexe zu den groben stets gréBer sein 


als bei hohen Intensitaten. Die MeBergebnisse in der Fig. 1 bestatigen 


durchaus den aus den thermodynamischen Betrachtungen gewonnenen 
Verlauf. Die Fig. 2 zeigt noch, daB nach einer Bestrahlung mit sehr 


hoher Intensitat sich noch grébere Komplexe al [S@ Bri] mit hohen 


Absorptionskonstanten bilden. — Bei kleiner Beeirahinneeereee ist die 
Bildung dieser Komplexe experimentell schwer zu beobachten. Damit 
scheint die Zuordnung der Banden zu den einzelnen Komplexen auch 
in ihrer Struktur gerechtfertigt. 

Diese Uberlegungen sollten zeigen, daB es mit Hilfe der Fehl- 


ordnungstheorie moéglich ist, den experimentellen Tatbestand befriedi- 


gend zu erklaren. 


Berlin, Institut fiir Kristallphysik der Deutschen Akademie der 
Wissenschaften. _ Eh 


ee 
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Selbstdiffusion von K*-lonen in KCl-Kristallen. 
Von 
Horst WItTt. 
Mit 7 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 31. Juli 1952.) 


§ I. Zusammenfassung. 


An einer groBen Anzahl von festen Elementen und Verbindungen 
ist die Selbstdiffusionskonstante der Gitterbausteine untersucht worden. 
Es gibt aber nur sehr wenige Untersuchungen, bei denen man gleich- 
zeitig die Diffusionskonstante und die spezifische elektrische Leitfahigkeit 
gemessen hat, um den Zusammenhang zwischen beiden GréBen experi- 
mentell zu bestimmen!. MAPOTHER, CROOKS und MAURER? haben kiirz- 
lich solche Messungen mit radioaktivem Na* an NaC]-Einkristallen aus- 
gefiihrt (Fig. 1). Bei diesen Messungen riihrte die Stérleitung von un- 
bekannten Zusatzen her, die sich bei der Herstellung in die Schmelz- 
kristalle eingebaut hatten. 

Zweck dieser Arbeit ist die Ausfiihrung entsprechender Messungen 
an KCl, jedoch mit einém Unterschied: Der Zusatz, von dem die St6r- 
leitung herriihrt, war nach Art und Gehalt genau bekannt*. Es wurden 
in der vorliegenden Arbeit Messungen der Leitfahigkeit und Messungen 
der Selbstdiffusion mit radioaktivem K* ausgefiihrt und zwar an KCl- 
Einkristallen, die SrCl,-Zusatze enthielten (Temperaturen zwischen 
400 und 600° C) (Fig. 2). 

Nach den Arbeiten tiber Ionenleitung (NERNST und RIECKE) ist die 
spezifische Leitfahigkeit x der Ionenbeweglichkeit proportional, und die 


1 Die erste Diffusions- und Leitfahigkeitsmessung fiihrte W. Jost [Z. anorg. 
Chem. 177, 253 (1929)] an AgCl durch. Dabei wurde die Selbstdiffusionskonstante 
des Silberions aus der Diffusion von Fremdionen (Cu*) bestimmt. Es ergab sich, 
daB fiir den gemessenen Temperaturbereich von 457° C bis 744° C die gemessene 
Diffusionskonstante um den Faktor 0,75 kleiner ist als die aus der Leitfahigkeit 
berechnete [Gl. (1)]. Hevesy, G. v., u. W, SEeItH [Z. Physik 56, 790, 802 (1929)] 
haben an PbCl, die Selbstdiffusionskonstante des Pb** durch radioaktives Pb** 
direkt gemessen. Sie verwandten zwei MeBmethoden, von denen die genauere 
Methode Diffusionskonstanten ergibt, die in der Eigenleitung (Temperatur 390°C) 
2,5mal so groB sind, wie die aus der Leitfahigkeit berechneten Werte. Die Messun- 
gen wurden an Polykristallen ausgefiihrt. 

Beide Messungen bestatigen groBenordnungsmaBig die Giiltigkeit der EINSTEIN- 
schen Beziehung [GI. (1)]. Um genauere Aussagen machen zu kénnen, muf man 
aber die Messungen mit Isofopen und an Einkrisiallen ausfibren. 

2 Mapotuer, D., N. Crooks u. R. MAuRER: J. Chem. Physics 18, 1231 (1950). 
3 Ketine, H., u. H. Witt: Z. Physik 126, 697 (1949). : i 
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Fig. 4. Fig. 2. 
Fig. 1. Die Selbstdiffusionskonstante des Nat-Ions in NaCl in Abhangigkeit von der Temperatur. Die aus- 
gezogene Kurve gibt die aus der spezifischen Leitfahigkeit berechneten Diffusionskonstanten an [GIl. (1)], 
die Kreuze die gemessenen Diffusionskonstanten. Die Stérleitung (Temperaturgebiet unterhalb von 500°C) 
fiihrt von unbekannten Fremdatomen her. In der Stérleitung ist die gemessene Diffusionskonstante um den 
Faktor 2 gréBer als die aus der Leitfahigkeit berechnete. In der Eigenleitung findet man Ubereinstimmung 
beider Werte. (Messungen nach MaroTHEer, Crooks und MaAurer}.) 


Figs. Selbstdiffusionskonstante des K+-Ions in KCl in Abhangigkeit yon der Temperatur und yom Gehalt = 

an Fremdatomen (Sr**). Die Kreise, Kreuze usw. geben die gemessenen Diffusionskonstanten an, die aus- A 

zezogene Kurve die aus der spezifischen Leitfahigkeit (Fig. 3) berechneten [GI. (1)]. In der Storleitung 

2, 3,4) und in der Eigenleitung (1) bei 600°C ist im Mittel die gemessene Diffusionskonstante um den 
Faktor 2,4 gréBer als die aus der Leitfahigkeit berechnete. 

Zahl der Sr+*-Ionen 

Zahl der K+-Ionen 
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Beweglichkeit proportional dem Quotienten aus Diffusionskonstante D 
und Temperatur 7, also 


wear DIT. 
EINSTEIN berechnete die Konstante a zu: 
tome JV eis 


N, = Molekiilzahldichte, e = Elementarladung, k = Bo_tzmaNn-Kon- 
stante. Damit folgt: 


D=kT-x/|N,e2. (1) 


Um die Giiltigkeit dieser Beziehung zu priifen, wurde die Diffusions- 
konstante aus der spezifischen Leitfahigkeit (Fig. 3) nach Gl. (1) be- 
rechnet D,,., und mit den gemessenen Diffusionskonstanten D,.., (Fig. 4) 
verglichen (Fig. 2). 

In Fig. 2 sind die Diffusionskonstanten gegen 1/T logarithmisch auf- 
getragen. Die ausgezogenen Kurven bedeuten die berechneten Diffu- 
sionskonstanten, die Kreuze, Kreise usw. die gemessenen Diffusions- 
konstanten. Man entnimmt der Fig. 2: 

1. Die gemessenen Diffusionskonstanten D,., sind bei verschiedenem 
Gehalt von Fremdatomen und fiir verschiedene Temperaturen stets 
eréBer als die aus der Leitfahigkeit berechneten D,,,. Im Mittel ergibt 
sith Dem = 2,4 Daher - 

2. Der Unterschied zwischen D,.., und Dy, zeigt weder eine Abhan- 
gigkeit von der Temperatur, noch eine Abhangigkeit vom Gehalt der 
Fremdatome. 

3. Im Gebiet der Eigenleitung findet man bei 600° C den gleichen 
Unterschied zwischen den Diffusionskonstanten wie im Gebiet der Stér- 
leitung. 


§ II. Experimentelles. 


Eine wesentliche Erschwerung der Untersuchungen bestand darin, 
daB das teure radioaktive K* nur zweimal zur Verfiigung stand. Deshalb 
muBten die Versuche ohne Vorversuche ausgefiihrt werden. Das ver- 
wendete KCl wurde in Harwell (England) aktiviert. Auf dem Wege bis 
nach Géttingen zerfielen bereits 95% der Substanz. Darum wurden 
innerhalb von 80 Std mit einer Reihe von Physikern samtliche sR 
durchgefiihrt. 

Es wurden KCl-Einkristalle mit radioaktivem KCl Peis Nach 
der Temperung wurden die Kristalle in Schichten zerschnitten. Aus dem 
Gehalt an radioaktivem K* in den einzelnen Palichtenes wurde die Diffu- 
sionskonstante bestimmt. 


9* 
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a) Herstellung der Kristalle. 

Die KCl-Einkristalle wurden mit verschiedenem Gehalt an Sr**- 
Ionen (3 - 10->—3 +1074) nach bekanntem Verfahren aus der Schmelze 
gezogen. Aus den Einkristallen wurden Stiicke von der GroéBe 
1,51,50,5 cm* herausgespalten. Fiir die Diffusionsversuche be- 
notigte man eine sehr plane Kristalloberflache. Die Giite der Spalt- 
flachen geniigte diesen Anforderungen nicht. Die Kristalle muBten ge- 
schliffen und poliert werden. Wegen der sehr kleinen Diffusionskon- 
stanten des K+ (10-!° cm2/sec) spielen sich die Diffusionsvorgange in den 
durch den radioaktiven Zerfall vorgegebenen Temperzeiten (~1 Tag) 
in Oberflachenschichten bis héchstens zu 1/;, mm Tiefe ab. Das Schleifen 
der Kristalle muBte also so durchgefiihrt werden, daB die Oberflache 
gegeniiber dem Grundmaterial des Kristalles nicht durch die Behandlung 
wesentlich verandert wurde. Die tiblichen Schleifmittel wurden ganz 
vermieden. Der Kristall wurde im eigenen Staub geschliffen. Der 
Druck beim Schleifen veranderte das Kristallgefiige nicht. Zur Kon- 
trolle wurden namlich andere Kristalle plan gemacht, indem sie iiber eine 
scharfe Klinge abgezogen wurden. Die Messungen an diesen Kristallen 
unterschieden sich nicht von den Messungen an geschliffenen Kristallen. 


b) Bedampfung der Kristalle. 


Im ganzen wurden 40 Kristalle untersucht. Aus einer Platinwanne 
(2,5 mm @) wurde im Hochvakuum das aktive KCl auf die Mitte der 
polierten Flache der Einkristalle aufgedampft in einem kreisférmigen 
Bereich von 0,7cm @. Die Masse des aufgedampften aktiven KCl 
wurde auf 4/19) mg genau bestimmt und betrug im Durchschnitt 0,30 mg. 


c) Temperung der Kristalle. 


Die Kristalle wurden je nach Temperatur und Zusatz 5 bis 60 Std 
lang getempert. Fir die Temperung der zahlreichen Kristalle standen 
keine Thermostaten zur Verfiigung. In gewdhnlichen elektrischen Ofen 
muB8te man erreichen, daB bei dem hohen Dampfdruck des KCl (4,5 mm 
Hg bei 700° C) von der radioaktiven Substanz keine meBSbaren Mengen 
verdampfen oder sich iiber die Dampfphase mit nichtradioaktivem KCl 
austauschen. Bewahrt hat sich eine Anordnung, die in Fig.5a wieder- 
gegeben ist. Jeweils zwei Kristalle lagen sich mit der bedampften Flache 
dicht gegeniiber, getrennt durch einen diinnen Platinring. Beide Kri- 
stalle waren in einer Schachtel aus KCl-Platten verpackt, die wiederum 
in einem Metalltopf steckte. Der Metalltopf wurde in ein Glasrohr ein- 
gefiihrt, das unter Vakuum abgeschmolzen war. Zwischen Metall und 
Glasrohr wurden vorher KCl-Splitter gesteckt. Das Glasrohr lag in 
einer Kupferbiichse. In dieser Anordnung wurde alles zusammen in 
einen temperaturgeregelten elektrischen Ofen geschoben. 
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Das Vakuum war nétig, um die freie Weglange der verdampfenden 
Molekiile groB gegen den Abstand der beiden Kristalle zu machen. Det 
Metalltopf diente zum Temperaturausgleich. Die vielen iibrigen KCI- 
Kristalle bewirkten, da8 das Material fiir die KCl-Dampfphase sowie 
fiir das Kondensat auf den vielen Oberflachen (Glas und Metall) im 
wesentlichen von diesen beim Anheizen zuerst erwirmten Splittern 
(auBen) geliefert wurde. 

Durch Wagungen in Modellversuchen wurde gezeigt, daB auf diese 
Weise an den Versuchskristallen keine meBbaren Verdampfungsverluste 
(<4/1o0 mg) auftraten. Gesichert wurde diese Aussage bei den eigent- 
lichen Versuchen durch eine radioaktive MeBmethode. 


= 


, Se 
b 
Fig. 5a u. b. a Schema tiber die Verpackung der Fig. 6. Anordnung zur Ablésung diinner Schichten 
Kristalle wahrend der Temperung. Naheres im von KCl-Einkristallen. Durch zwei Diisen wird mit 
Text; b ein in einen Messingklotz (schwarz) PreBluft ein Alkohol-Wassergemisch angetrieben 
einparaffinierter KCl-Kristall | kariert). und tber den Kristall geleitet. 


Bei hohen Temperaturen durften sich keine Atome des Metalltopfes 
durch Diffusion in die Kristalle einbauen._Dazu wurde der Metalltopf 
vorher bei hoher Temperatur (700° C) stark oxydiert. Es wurde ein 
Metall benutzt (Nickel), das sich chemisch sehr leicht in dem Kristall 
nachweisen lieB. Nickel kann man noch in einer Konzentration von 
10-* g/cm® gut durch eine Farbungsmethode nachweisen. Durch eine 
solche chemische Analyse lieB sich zeigen, daB auch bei 600°C kein 
Nickel oder Nickeloxyd in den Kristall diffundierte. 


d) Abtrennung der Schichten. 


Zur Bestimmung der Diffusionskonstanten muBten von jedem Kni- 
stall etwa 10 Schichten von je 4/,),mm Dicke mit einer Flache von 
1,5 1,5 cm? abgetrennt werden. Fiir die gleichmaBige Abtrennung 
solcher Schichten wurde ein besonderes Verfahren entwickelt: Der Kri- 
stall wurde in einen Messingklotz so einparaffiniert, da8 nur die polierte 
und bedampfte Kristalloberflache ohne Kanten frei blieb (Fig. 5b). 
Dieses Gebilde wurde in ein Glasgefa8 mit einem bestimmten Gemisch 
von Alkohol und Wasser gesetzt. (In Alkohol ist der KCl-Kristall un- 
léslich.) Mit PreBluft wurde eine laminare Flissigkeitsstromung ange- 
trieben und iiber den Kristall geleitet (Fig. 6). Auf diese Weise erreichte 
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man eine villig gleichmaBige Abtrennung der Kristallschichten auf 
einer Flache von 1,5 1,5 cm?. Die Schichtdicke des abgelésten KCl 
wurde durch eine elektrolytische Leitfahigkeitsmessung in dem Glas- 
eefaB bestimmt. In weiteren GeféBen wurde der Kristall nach Abtren- 
nung einer Schicht sorgfaltig in reinem Alkohol gespiilt und dann alle 
benutzten Fliissigkeiten in einem Flitssigkeitszdhlrohr auf ihren Gehalt 
an radioaktiven K *-Ionen gepriift. Die Dickenbestimmung der Schichten 
durch die Leitfahigkeitsmessungen wurden durch direkte Messungen mit 
einem DickenmeBgerat (1/;999 mm Ablesegenauigkeit) kontrolliert. — 
Es konnte méglich sein, daB die abge- 


+ 


s 0- 321-0 *enifsec lésten radioaktiven K-Ionen, die sich 
ef Aga apne in der Fliissigkeit befinden in dieser 
soe - [e-ar-a | | geloésten Form durch Poren oder Spalte 
og in den wbrigen Kristall eindringen. 
ce abe [ot Durch Leerversuche wurde gezeigt, daB 
is 5 dies nicht der Fall ist. 

SR oe e) Messungen der Leitfahigkeit und des 

S Zusatzgehaltes. 


XN 
20 40 60 80-10 °em é 
(Abstond der Schicklen von der Obertliche)? Diese Messungen wurden so ausge- 
Fig. 7, MeBkurve zur Auswertung der Diffu-  fiihrt, wie schon an anderer Stelle be- 
sionskonstanten. Die Zahl der radioaktiven 5 : *s 
Zerfalle pro Minute und Schicht ist logarith- richtet ist?. Es wurden KCl-Stiicke 
misch aufgetragen gegen das Quadrat des benutzt. die zu dem Material direkt 
Abstandes der Schicht von der Kristallober- ; d . 
fiche. Aus der Steigung der Kurve ergibt Uunterhalb der abgetrennten Schichten 
(¢=Temperzeit). | gehdrten. Die spezitische Leitfahigkeit 
der positiven K-Ionen wurde aus den 
Leitfahigkeitsmessungen und den Uberfiihrungszahlen bestimmt?.3, Die 
Umrechnung mit Hilfe der Uberfithrungszahlen war nur im Gebiet 


der Higenleitung notig. 


1 
sich der Wert vo 
ic x Wert von 75 


f) Auswertung. 


Die Lésung der Diffusionsdifferentialgleichung angewandt auf die 
Randbedingungen, die durch die obigen Experimente gegeben waren, 
lautet : 


ne qihiet 
HON) — ADE 
at ) / 4Dt 4 
ities gemessene Konzentration der radioaktiven Kt-Ionen im Ab- 


‘stand x von der Oberflache des Kristalls, 

+ Oberflachenkonzentration der radioaktiven K*-Ionen, 
D cs Diffusionskonstante, t = Temperzeit. 
SEE EEE 

1 KBLTING, H., u..H, Witt: Z. Physik 126, 697 (1949). 
By Tupanbr, C., A, _REINHOLD u. G, LIEBOLD: Z. _anorg. alg, Chem. 197, 225 

(1931). pie miles a a 4e She: : A f 
vhs Kenxnoviy FviZ. Physik) 130, 449 (1954). i vole I ; jae 
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Tragt man m, logarithmisch gegen x? auf, so ergibt die Steigung 
= - 1 : 
der Kurve den Wert von (Fig. 7). 
4 Dt i 


Zur Kontrolle wurde die so bestimmte Diffusionskonstante in die 
Formel eingesetzt, mit Hilfe der gemessenen m,-Werte die n,-Werte 
errechnet und dann mit den gemessenen 1,-Werten verglichen. 


Diskussion. 

Jedes diffundierende K*-Ion leistet im elektrischen Feld einen Bei- 
trag zur Leitfahigkeit. Die K*-Ionen kénnen diffundieren durch das 
Vorhandensein von beweglichen K*-Liicken. Dabei diffundiert jedes 
K*-Ion unabhangig von der Bewegung anderer Ionen (Cl~ oder Sr**), 

Man kann den Unterschied zwischen D,,, und Dg.» verstehen, wenn 
man annimmt, da8 im Kristall auch K*t-Ionen wandern, die keinen 
Beitrag zur Leitfahigkeit leisten. Dies ist méglich, wenn mit der Dif- 
fusion dieser K*-Ionen in gleicher Richtung eine Diffusion von Cl-- 
Ionen gekoppelt ist, oder wenn mit der Diffusion von zwei K*-Ionen 
eine Diffusion von einem Sr**-Ion in entgegengesetzter Richtung ge- 
koppelt ist. Diese beiden Méglichkeiten lassen sich verwirklichen durch 
das Vorhandensein von wanderfahigen ,,Doppelliicken‘“’ bzw. ,,Kom- 
plexliicken“?. Aus der Leitfahigkeit berechnet man dann die Diffusions- 
konstante der unabhangig sich bewegenden K*-Ionen D,,,, wahrend die 
direkt gemessene Diffusionskonstante D,., die Diffusion samtlicher 
K*-Ionen anzeigt, also Dgem = Dyer + Dxpix (bzw. Dpopp). Dabei bedeutet 
dann Dp.pp bzw. Dxpix die Diffusionskonstante der K*-Ionen, die sich 
durch die Diffusion der Doppelliicken bzw. Komplexliicken bewegen 
k6nnen. 

1. Die Dopfelliicken sind Assoziate von Cl--Liicken und K~-Liicken. 
Bei hoher Temperatur dissoziieren die Doppelliicken. Nach energeti- 
schen Abschatzungen? kénnen die Doppelliicken aber auch noch bei 
600° C in vergleichbarer Konzentration mit den beweglichen K*-Ionen 
in der Eigenleitung vorhanden sein. 

2. Die Komplexliicken entstehen aus einer Assoziation von einem 
zweiwertigen Fremdatom und einer K*-Liicke. In der Eigenleitung ist 
die Konzentration der Sr**-Ionen viel kleiner als die Konzentration 
der beweglichen K*-Ionen. In der Eigenleitung haben die Komplex- 
gebilde also keinen EinfluB mehr (im Gegensatz zu den Doppelliicken). 

Aus der Tatsache, daB auch in der Eigenleitung bei 600° C eine Ab- 
weichung der Dgem-Werte von den Dpe:-Werten gefunden wurde, 1aBt 
sich ausschlieBen, daB Komplexgebilde fiir diesen Unterschied der 
Diffusionskonstanten verantwortlich sind. Man kann noch eine andere 


* 1 Spitz, F.: Rev. Mod. Phys. 18, 384 (1946). 
_ 2 Drenss, G. J.: J. Chem. Physics 16, 620 (1948). 
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Entscheidung fallen: Im thermodynamischen Gleichgewicht miissen fiir 
die oben vorgeschlagenen Méglichkeiten Beziehungen gelten, die man 
in dem beigefiigten Anhang findet. Daraus 1aBt sich bestimmen, dal 
beim Vorhandensein von Doppelliicken bzw. Komplexliicken, folgender 
Zusammenhang bestehen muB: 


Dyem Dypix ai Dyer 


= =Bp:G+1 
Dyer Dyer P 
bzw. 
dD ofa pee Dypopp + Prer rE ag, \ 
LD AIT PI LOL a. BG aia 


ber ber 


a, 8 = Konstanten, G= Gehalt an Sr**-Ionen. 


Eine solche Abhangigkeit von G wurde aber nicht gefunden, obgleich 
der Gehalt an Sr**-Ionen um das Zehnfache gedndert wurde (s. § 1), 
Man kann also fiir den Unterschied der Diffusionskonstanten weder die 
Doppelliicken noch die Komplexgebilde verantwortlich machen kann. 

Ob innere Oberflachen im Einkristall existieren, und diese den Unter- 
schied zwischen der gemessenen und berechneten Diffusionskonstanten 
verursachen (innere Oberflachendiffusion), 1aBt sich mit diesen Messun- 
gen nicht entscheiden. 


Herrn Prof. R. W. Pout danke ich sehr fiir die Férderung dieser 
Arbeit. Herrn Dr. habil. H. Pick und Herrn Dr. habil. F. St6cKMANN 
danke ich fiir Ratschlage und Kritik. Den Mitgliedern des I. Physika- 
lischen Institutes schulde ich groBen Dank fiir die Ausfiihrung der Mes- 
sungen. Besonders Herrn R. GLOVER danke ich sehr fiir die unermiid- 
liche Hilfe bei der Vorbereitung der Versuche. 


Anhang. 
iawn gueton a Zahl der Atome (bzw. Liicken) 
Volumen 4 
N44 = Konzentration des Zusatzes von zweiwertigen Fremdatomen (Sr**), 
M4, = Konzentration der K*-Liicken beim Zusatz von Fremdatomen (n,,), 
no = Konzentration der Cl--Liicken beim Zusatz von Fremdatomen (n,,), 


MKplx = Konzentration der Komplexliicken beim Zusatz von Fremdatomen (n,,). 
Dopp = Konzentration der Doppelliicken beim Zusatz von Fremdatomen (n,,), 


°n, = Konzentration der Kt-Liicken ohne Zusatz von Fremdatomen, 

°*n = Konzentration der Cl--Liicken ohne Zusatz von Fremdatomen, 

Ny = Konzentration der Kt-Ionen, 

x = Spezifische Leitfahigkeit der K+-Ionen beim Zusatz (n,,) von Fremd- 
atomen, 

Xo = Spezifische Leitfahigkeit der K*-Ionen ohne Zusatz von Fremdatomen, 

¢,,€, = Massenwirkungskonstanten, 

Dper = Diffusionskonstante der unabhangig sich bewegenden Kt-Ionen, 


DpDopp = Diffusionskonstante der durch die Wanderung von Doppelliicken sich 
bewegenden K+*-Ionen, 
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Dxpix = Diffusionskonstante der durch die Wanderung von Komplexliicken sich 
bewegenden K*-Ionen, 

d = Diffusionskonstante der K*+-Liicken, 

dkplx = Diffusionskonstante der Komplexliicken, 

dDopp = Diffusionskonstante der Doppelliicken. 


I. Komplexliicken. 


Wenn im Kristall Komplexliicken vorhanden sind, gelten folgende Reaktions- 
_ gleichungen: 


Kristall ~ K*+-Liicken + Cl--Liicken 
. Komplexliicken @ Kt-Liicken + Srt++-Ionen. 
; ‘ 


Wendet man auf diese Gleichungen das Massenwirkungsgesetz an, dann folgt: 


Nena, (1) 
Ma (Ma Mxpts) = 2 (2) 

Die Neutralitatsbedingung lautet: 
Re = 8, — HF hy (3) 


Har ste == Ovgilt “s-°n_-—c, und %,=°n_, also ny= Va . Die Leitfahig- 
keit ist proportional der Liickenkonzentration: 4/°n, = x/x). Mit der vorletzten 
Gleichung ergibt sich daraus: 


yee Cys ; (4) 
Aus Gl. (1), (2), (3), (4) folgt: ie 
% : ial eet. 
i. 404 : "Kplx =2 (5 “t} 


a ee sich die ge Gleichung zu: 


a? et tt alae 


Pave wp tie mit B= rupert , (5) 


i Ors Gait Drie und, t is ; dpascts He 41! Salad 37 nid tte ee 
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also: ‘ 


—— = 8-G, 6 = Konstante. 


II. Doppelliicken. 


Wenn im Kristall Doppelliicken vorhanden sind, gelten folgende Reaktions- 
gleichungen: 


» 


Kristall @ Kt-Liicken + Cl--Liicken , 
Doppelliicken — Kt-Liicken + Cl--Liicken . 


Wendet man auf diese Gleichungen das Massenwirkungsgesetz an, dann folgt: 


Nye N_ = Cy. (1) 
ae Nee N_ 
— - = Gan (2 
bese eats ais (2) 
Die’ Neutralitatsbedingung lautet: ies ; 
nr, =n as Wes (3) 
Wie unter I. folgt auch hier: 
ékision! _* ye “it a 
Aus (1) und (2) folgt: ital. doe idly pots 
‘ Cy "2 
‘1 "Dopp = 4° (5) 
Es gilt: CEM 
Deg eed und Db; = “2a dp ae at. 
Ny a ae r Ma is 


¢ 
4 


Mit Gl. (4) und Gl. (6) folgt dann: a pa rare 


er ah ‘ 
Pose Sele Soh vie Siyslainyy Ly; mae? 


Zeitschrift fiir Physik, Bd. 134, S. 127—135 (1953) 


Eine Wechsellichtmethode zur Messung 
der Ultrarotabsorption bei hohen Temperaturen. 
Von 
L. GENZEL und N. NEuROTH. 
Mit 5 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 16. September 1952.) 


Es wird Prinzip, Ausfiihrung und Anwendung einer Versuchsanordnung beschrieben, 
die es gestattet, die Absorption fester und fliissiger Substanzen bei hohen Tem- 
peraturen, besonders im Ultraroten, zu-messen. 


A. Einleitung. 

Will man die Absorption heiBer, d.h. selbststrahlender nichtmetal- 
lischer Stoffe im ultraroten Spektralbereich messen, so gelangt man bei 
den sonst in der Spektralphotometrie iiblichen Verfahren bald an eine 
meBtechnische Grenze, wo namlich die Eigenstrahlung des Absorbers 
vergleichbar oder gréBer als die MeBstrahlung wird. Man umgeht diese 
Schwierigkeit aber, wenn man unter Anwendung der heute in der 
Spektralphotometrie tiblichen Wechsellichtmethodik die Me8strahlung 
vor der stérenden Eigenstrahlung des Absorbers dadurch auszeichnet, 
da8 man ihre Intensitat moduliert. Ein hinreichend tragheitslos an- 
sprechender Strahlungsempfanger wird dann in Verbindung mit einer 
Wechselspannungsverstarkung allein die modulierte MeBstrahlung zur 
Anzeige bringen, dagegen wird die auf ihn fallende Gleichstrahlung des 
Absorbers unterdriickt. 

Eine auf diesem Prinzip aufgebaute MeBapparatur wurde vor einiger 
Zeit von uns auf Anregung der Deutschen Glastechnischen Gesellschaft 
zum Zwecke der Messung der Ultrarotabsorption geschmolzener Glaser 
entwickelt!.2. Ein dazu analoges Verfahren ist in der Zwischenzeit auch 
von MERREN® beschrieben worden. Die folgenden Darlegungen sollen 
eine etwas eingehendere Beschreibung der optischen und elektrischen 
Anordnung unserer Apparatur geben. 


B. Gesamtapparatur. 

1. Optische Anordnung. 
~~ Eine der wesentlichen Voraussetzungen des MeBprinzipes ist es, die 
Modulation der MeBstrahlung raumlich zwischen Strahlenquelle und 


1 GENZEL, L.: Glastechn. Ber. 24, 55 (1951). 
2 Neurotu, N.: Glastechn. Ber. 25, 242 (1952). 
3 MERREN, W. J. R.: J. Soc. Glass Technol. 35, 230 (1951). 
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Absorber anzuordnen. Weiterhin wird man den heiBen Absorber nicht 
unmittelbar vor den Strahlungsempfanger setzen, sondern die spektrale 
Zerlegung durch einen Monochromator dazwischen bringen, um den 
Empfanger nicht der gesamten unzerlegten Strahlung des Absorbers 
auszusetzen. Somit ergibt sich folgende Reihenfolge der raumlichen 
Anordnung: Strahlenquelle, Modulator, Absorptionseinrichtung, Spek- 
trometer, Strahlungsempfanger. Fig.1 zeigt die schematische Dar- 
stellung der gesamten Versuchsanordnung. 


Filmkosten 
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Fig. 1. Schema der Gesamtapparatur. 


Als Strahlenquelle fiir den kurzwelligen und mittleren Ultrarot- 
bereich kann man den NeErwnst-Stift und den SiC-Stab verwenden. 
SiC-Strahler sind hier unter Umstaénden dem Nernst-Stift vorzuziehen, 
denn sie haben neben ihrer relativ groBen mechanischen Robustheit den 
Vorzug gréBerer Breite, was im Hinblick auf eventuelle Strahlverset- 
zungen bei Schichtdickenanderung in der Absorptionseinrichtung giinstig¢ 
ist. Es kam daher auch hier ein SiC-Strahler zur Verwendung, der eine 
Lange von 25 mm und einen Durchmesser von 3,5 mm hatte!. Daneben 
haben wir versucht, einen Strahlertyp zu entwickeln, welcher sich un- 
schwer im Laboratorium herstellen l4Bt. Es handelt sich dabei um einen 
indirekt geheizten Strahler, ahnlich wie er schon von BADGER und 
CARTWRIGHT verwendet wurde. Man stellt ihn in der Weise her, daB 
man auf ein Aluminium- oder Magnesiumoxydstabchen von etwa 3 mm 


1 Fiir die Uberlassung solcher SiC-Strahler sind wir der Firma Cesiwid, Erlan- 
gen-Neumiihle, zu groBem Dank verpflichtet. 


* BADGER u. CARTWRIGHT: Phys. Rev. 33, 693 (1929). 
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Durchmesser und geeigneter Lange einen Draht aus einer speziellen 
Platinlegierung (Pt + 10% Ir)! von 0,3 mm Durchmesser aufwendelt ; 
die fein gepulverte Strahlersubstanz — z.B. SiC, ThO,, Al,O, — wird 
in etwa 10% iger Dextrinlésung zu einem Brei angeruhrt und relativ 
diinn auf den Stab aufgebracht. Nun kann man die Masse durch lang- 
sames elektrisches Erhitzen des Platindrahtes aufsintern. Dieser ProzeB 
laBt sich zur Erhéhung der Schichtdicke gegebenenfalls wiederholen. 
Sowohl die direkt leitenden als auch die indirekt geheizten SiC-Strahler 
vertragen Temperaturen tiber 1300° C im Dauerbetrieb, wenn man sie 
mit einer Schutzschicht aus ThO, versieht 2. 

Die Strahlenquelle (s. Fig. 1) wird durch einen rotierenden Zylinder 
von etwa 15cm Durchmesser, auf dessen Mantel zwei sinusformige 
Blenden ausgeschnitten sind, in ihrer Intensitat-moduliert. Die groBte 
HGhe dieser Sinusblende ist der Linge des Spektrometerspaltes anzu- 
passen. Der Strahler wird durch einen Hohlspiegel von der Vertikalen 
her auf einen waagrecht und fest im Ofen angebrachten Spiegel aus der 
Legierung Pt + 30% Rh abgebildet. Diese Legierung hat die Besonder- 
heit, daB sie von Glas bei Temperaturen um 1400° C nicht benetzt wird?. 
Diese Tatsache hat zur Folge, daB man den Spiegel ohne Beschadigung 
vom geschmolzenen Glas befreien kann. Jedoch ist auch ein Nachteil 
damit verbunden, der sich erst im Laufe dieser Untersuchung heraus- 
stellte. Die geringe Benetzung verursachte namlich, daB man keine 
Glasschichtdicke unter etwa 3 mm erhalten konnte. Von unter her laBt 
sich ein Platintiegel mit dem geschmolzenen Absorber tiber den Spiegel 
schieben und so die Absorptionsschichtdicke variieren. Das Bild des 
Strahlers auf dem Platinspiegel wird seinerseits symmetrisch zum bis- 
herigen Strahlengang durch einen zweiten Hohlspiegel auf den Spektro- 
meterspalt abgebildet. Liegt der Absorber als fester Kérper vor, so kann 
man ihn in Form von Platten verschiedener Dicke auf den Platinspiegel 
auflegen. Der Absorber wird in dieser Anordnung zweimal von der 
MeBstrahlung durchsetzt. 

Da die an der Oberflache des Absorbers reflektierte Strahlung eben- 

falls auf den Spektrometerspalt fallt und sich bei der Variation der 

Schichtdicke in der Auswertung nicht forthebt, muB sie entweder rech- 
nerisch beriicksichtigt werden, oder besser durch schwaches Neigen der 
_ Absorberoberflaiche relativ zur Ebene des Platinspiegels am Eintritt in 
| das Spektrometer verhindert werden. 


1 Diese Legierung hat den Vorzug einer héheren Schmelztemperatur. Bezugs- 


quelle: Degussa, Frankfurt a. M. 
2 STRONG, J.: Procedures in Experimental Physics, S. 348. New York: Pren- 


tice Hall 1938. Mele! 
8 Diese Kenntnis verdanken wir einer freundlichen Mitteilung von Herrn 


Dr. GEFFCKEN, Schott u. Gen., Landshut. 
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Der bei der vorliegenden Apparatur verwendete Laboratoriumsofen? 
wurde durch Windungen aus Platin-Iridiumdraht elektrisch geheizt und 
erreichte in seinem Innern Temperaturen bis zu 1500°C. Der innere 
freie Durchmesser des Ofens betrug 6 cm. Er wurde oben verschlossen 
durch eine Platte aus geschmolzenem Quarz, die zwei Durchbohrungen 
fiir den Durchtritt der MeBstrahlung besaB. An dieser Quarzplatte war 
durch Platinstreben der Platinspiegel befestigt, der einen Durchmesser 
von 25 mm hatte. Direkt an diesem Spiegel war zur Temperaturmessung 
ein Thermoelement (Pt—Pt/Rh) angeschweiBt. Das untere Ende des 
Ofens hatte lediglich eine kleine Offnung zum Durchtritt eines Stabes 
aus Sinterkorund, welcher mit Hilfe einer Bajonettfassung den Schmelz- 
tiegel trug und von auBen mikrometrisch verschoben werden konnte. 
Der Platintiegel hatte einen Durchmesser von 4 cm und eine Hohe von 
6cm. Der obere Rand war etwas nach auBen abgebogen, um damit 
durch méglichst groBe Fliissigkeitsoberflache eine optisch stérende Me- 
niskusbildung abzumildern. 

Als Ultrarotmonochromator diente ein Prismenspektrometer mit 
WapswortH-Einrichtung vom Offnungsverhiltnis1 : 7 beieiner Basislange 
des Prismas von 6cm. Dieses konnte je nach Spektralbereich ausgewech- 
selt werden. In dem bisher untersuchten Spektralbereich von 0,5 bis 5,0u 
kam Quarz und Lithiumfluorid als Prismensubstanz zur Verwendung. 


Die aus dem Austrittsspalt des Spektrometers austretende Strahlung, 
welche also aus dem modulierten Anteil der Me8strahlung und dem 
nicht modulierten Anteil der Absorberstrahlung bestand, wurde durch 
Hohlspiegel auf den jeweiligen Strahlungsempfanger konzentriert. Als. 
solche fanden hier zweierlei Typen Verwendung: Fiir den Spektralbereich 
bis 2,7 PbS-Photozellen, die durch Aufdampfen im Hochvakuum und 
Tempern im Luftsauerstoff hergestellt? wurden, fiir langere Wellen 
Wismut-Bolometer sehr geringer Tragheit?, welche man durch Auf- 
dampfen von Wismut im Hochvakuum auf extrem diinne Zelluloid- 
membranen in geeigneter Schichtdicke erhalten kann‘. Das Bolometer 
und insbesondere die PbS-Photozelle sind so tragheitsfrei, daB sie fiir 
eine Modulationsfrequenz von 21 Hz, wie sie zur Verwendung kam, ohne 
wesentliche Einbu8e an Empfindlichkeit benutzt werden kénnen. Die 
spezielle Wahl der Frequenz 21 Hz wurde im Hinblick auf die Netz- 
frequenz getroffen. Denn Modulationsfrequenz und Netzfrequenz sollen 
zur Vermeidung von Stérungen in einem méglichst inkommensurablen 
Verhaltnis stehen. 


1 Von der Firma Heraeus, Hanau. 

* GENZEL, L., u. H. Miser: Z. Physik 127, 194 (1950). 

° CzerNy, M., M. Korink u. W. Lippert: Ann. Phys. 8, 65 (1950). 

* Solche Bolometer sind seit kurzem bei den Physikalisch-Technischen Werk-- 
statten, Prof. Dr.-Ing. Heimann, Wiesbaden-Dotzheim, erhaltlich. 
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2. Elektrische Anordnung. 


Jeder der beiden Empfangertypen war an den Eingang eines geson- 
derten Wechselspannungsverstiarkers angeschlossen, welcher dem Innen- 
widerstand der Empfainger angepaBt war; fiir die PbS-Photozellen, 
deren Dunkelwiderstand etwa 107Q betrug, bedeutet das eine einfache 
R-C-Ankopplung ; das Bolometer dagegen erfordert infolge seines ge- 
ringen Innenwiderstandes von nur 2 - 10° Q einen Transformatoreingang. 
Den Eingangswiderstand des Photozellenverstirkers wiirde man gerne 
im Hinblick auf optimale Anpassung gleich dem Dunkelwiderstand des 


Potentiomerer 
700K 
D 0+ 250... 300V 
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Fig. 2. Schaltbild des hotozellenverstarkers, 


PbS wahlen. Jedoch zeigt es sich, daB in-diesem Falle bei Belichtung 
und einer dadurch verursachten Widerstandsabnahme der Photozelle 
auch deren Zugspannung absinkt, was zu Nichtlinearitaten fithrt. Aus 
diesem Grunde wurde der Anpassungswiderstand nur zu 1/;,) bis 1/; des 
Photowiderstandes gewahlt. Das vollstandige Schaltbild des Photo- 
zellenverstarkers zeigt Fig. 2. 

Das Bolometer besitzt in seinem Gehause eine zweite zur Empfanger- 
flache genau gleiche Wismutschicht, die der Strahlung nicht ausgesetzt 
wird und zu Kompensationszwecken dient. Der Eingangstransformator 
ist speziell fiir 21 Hz gewickelt und hat eine hohe Anfangspermeabilitat. 
Wegen der letzteren darf kein resultierender Gleichstrom in ihm flieBen. 
Daher ist das Bolometer in einer Art Briickenschaltung angeschlossen, 
wie aus Fig.3, dem Schaltbild des Bolometerverstarkers zu ersehen ist. 
Ihre Zugspannung betragt 6 V. Das Ubersetzungsverhaltnis des Trans- 
formators ist 1:100. Trotz Abschirmung ist der Transformator noch 
empfindlich auf auBere Wechselfelder, wie z.B. das des Netzwechsel- 
stromes. Um solche unerwiinschten Storstroéme auszuschalten, wurden. 
vor die zweite und dritte Stufe des Verstarkers RC-Netzwerke geschaltet, 
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die die Eigenschaft haben, alle Frequenzen auBer der gewitinschten 
(hier 21 Hz) stark gegenzukoppeln!. AuBerdem wirkt diese Gegenkopp- 
lung linearisierend auf die Verstirkung. Diese Frequenzbandbeschnei- 
dung ergab eine Halbwertsbreite des Frequenzganges von 5 Hz, Fir 
beide Verstarker wurde ein RC-Ausgang gewahlt, der sich im Zusammen- 
hang mit der Phasenempfindlichkeit der verwendeten Synchrongleich- 
richtung als beste Lésung erwies. Zur Gleichrichtung diente ein Pendel- 
gleichrichter, der synchron zum Modulator gesteuert wurde und dessen 
Phasenlage relativ zu diesem reguliert werden 

konnte. Zur Anzeige diente ein langsam schwin- at 

gendes Galvanometer (Taper = 8 sec), welches in- : G05 uF 
folge seiner groBen Schwingungsdauer wesent- 


751 
lich die Bandbreite der GesamtmeBanordnung 1 ‘A 
bestimmte (Af ~}Hz). Der Verstarkungsgrad “Keo s 
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Fig. 3. Schaltbild des Bolometerverstirkers. In der Nebenfigur rechts oben muB es 150 K statt 4 5K heiBen. 


des Photozellenverstarkers betrug 104 bis 10°, der des Bolometerverstar- 
kers 10° bis 107 bei der MeBfrequenz. 

Dem Zwecke einer objektiven Aufzeichnung der Absorptionsspek- 
tren diente ein Registriergerat, dessen Registriertrommel mit der Wellen- 
langentrommel des Spektrometers mechanisch gekuppelt war (s. Fig. 4). 
Beides wurden mit einem Synchronmotor angetrieben. Ein Getriebe 
erméglicht die Einstellung verschiedener Registriergeschwindigkeiten. 
Mittels einer Kupplung kann man den Antrieb des Motors abschalten 
und Spektrometertrommel und Registriertrommel von Hand bewegen. Es 
wurde ein spezielles Registrierpapier? verwendet, welches bei Belichtung 
mit einer Hg-Dampflampe*® ohne Entwicklung eine Schwarzung ergibt. 

Wahrend man bei Absorptionsmessungen gewdhnlich die Schicht- 
dicke des Absorbers bei festgehaltener Wellenlange variiert, erwies es 


1 PrEPLow, H.: Arch. techn. Messen 1951, Z 423. 

* Dieses Papier stellt die Firma Agfa fiir den Lichtpunktlinienschreiber der 
Firma Hartmann & Braun her. 

3 Osram HgQ 500, 
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sich hier als giinstig, bei jeweils festgehaltener Absorberdicke den ganzen 
Spektralbereich durchzumessen. Daher war es bei dieser Registrier- 
anordnung von besonderem Wert, daB man denselben Spektralbereich 
mehrmals auf ein Diagramm iibereinander schreiben konnte. Natiirlich 
erforderte diese Art der Messung eine Konstanz der Strahlenquelle iiber 
verhaltnismaBig lange Zeit. Wir erreichten dies einmal durch Konstant- 
halten des Heizstromes fiir den Strahler mittels Eisen-Wasserstoff- 
widerstanden und zum anderen durch Kontrolle der Strahleremission 
mit einer Cs-Photozelle. 


Kupplung 7 


Filmkasten 


& Kupplung 2 

S Hg-Lampe 
*_ 

Ss a 

8 i Spalt 


Schneckenrad 


Spektrometer- 
Tromme/ 


Golvanomerer 


Spektro- 
mererarm 
Fig.4. Schema der Registrierapparatur. 


C. Absorptionsmessungen an einem Glas als Beispiel. 


Die beschriebene Apparatur wurde bisher hauptsachlich dazu ver- 
wendet, die Absorption von Glasern bei verschiedenen Temperaturen 
zu untersuchen. Abgesehen von Komplikationen, welche durch die spe- 
ziellen physikalischen Eigenschaften der zu untersuchenden Substanz 
verursacht werden kénnen, haben die bisherigen Versuche bereits er- 
geben, daB man die Absorptionsmessungen bei sehr hohen Temperaturen 
mit vergleichbarer Genauigkeit ausfiihren kann wie bei Zimmertempe- 
ratur. 

Es sind jedoch einige Tatsachen beim Experimentieren zu beachten, 
die zu Fehlern AnlaB geben kénnen. So darf z.B. bei der Veranderung 
der Schichtdicke keine Dejustierung des Strahlenganges eintreten, was 
vor allem dann geschehen kann, wenn der Absorber zahfliissig ist (so 


Glas bei Temperaturen von 600 bis 1200° C). Dies macht es dann auch 


unméglich, die Schichtdicke der Substanz rasch zu verandern. Weiterhin 
kénnen durch die Oberflachenkriimmung des Absorbers Abbildungs- 
fehler im Strahlengang entstehen. Uber dem heiSen Ofen treten Luft- 


Zeitschrift fiir Physik. Bd. 134. : 10 


134 L. GENZEL und N. NEUROTH: 


schlieren auf, die das Strahlerbild auf dem Eintrittsspalt des Spektro- 
meters verschieben. Alle genannten Vorgange machen sich bei breitem 
Strahler jedoch nur geringfiigig bemerkbar. Eine zu beachtende Fehler- 
moglichkeit stellt die Anderung des Reflexionsvermégens des Platin- 
spiegels dar, die durch die Temperatur hervorgerufen wird. Dabei muB 
man zwei Effekte unterscheiden: Einmal der direkte Einflu8 der Tem- 
peratur im Sinne einer elektrischen Leitfahigkeitsanderung, welcher je- 
doch im kurzwelligen Ultrarot relativ gering ist!, zum anderen irrever- 
sible durch das Erhitzen bedingte Oberflachenveranderungen. Letztere 
werden vor allem durch Rekristallisation bedingt und kénnen Anderungen 


Absorptionskonstanie k 


0 500 7000 °C 7500 
Fig. 5. Absorption des Wirtschaftsglases bei Temperaturen von 18 bis 1260°C 


des Reflexionsvermégens bis zu 5% verursachen. Jedoch zeigte sich, 
daB diese Veranderungen nach mehrmaligem Erhitzen zum Stillstand 
kommen?:3, 

Abgesehen von diesen systematischen Fehlerquellen begrenzt das 
Rauschen des Empfangers die Genauigkeit der Messung. Das Rauschen 
der Verstarker wurde in allen Fallen vernachlassigbar klein gegeniiber 
dem der Empfanger gefunden. 

Fig. 5 gibt die Temperaturabhangigkeit der Absorption von Wirt- 
schaftsglas an, wie sie mit der vorliegenden Apparatur gemessen wurde. 
In der Figur ist die Absorptionskonstante k in Abhangigkeit von der 
Temperatur aufgetragen. Dabei ist k definiert durch die Beziehung 
b= + in 7 (d = Absorberdicke, J = Lichtintensitat). An den Kurven 
erkennt man, daB sich die Absorption des Glases besonders stark in 
dem Temperaturbereich von 500 bis 1200° C andert. Dies ist das Tem- 
peraturintervall zwischen dem sog. Transformations- und Erweichungs- 
punkt, in dem das Glas langsam vom festen in den fliissigen Zustand 
libergeht. Solange das Glas sich in einem Aggregatzustand (fest oder 

1 Handbuch der Experimentalphysik 19, S. 229. 1928. 


* ScHUBERT: Ann. Phys. 29, 473 (1937). 
3 MEISSNER, W.: Ann. Phys. 29, 264 (1937). 
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fliissig) befindet, ist der TemperatureinfluB auf die Absorption gering. 
Die Temperaturabhangigkeit der Absorption einer Reihe weiterer Glaser, 
welche von uns untersucht wurde, zeigt qualitativ ein dazu analoges 
Verhalten. Die Resultate findet man in den am Anfang genannten 
Literaturzitaten!?. 


Wir danken dem Direktor des Institutes, Herrn Prof. Dr. M. CzErny, 
fiir die Anregung zu dieser Arbeit, fiir sein stetes Interesse und fiir die 
Bereitstellung der experimentellen Hilfsmittel. Weiterhin sind wir Herrn 
Dr.-Ing., Dr. rer. nat. e. h. H. MAuRAcH und Herrn Dipl.-Ing. R. GUn- 
THER von der Deutschen Glastechnischen Gesellschaft fiir ihre grob- 
zigige Unterstiitzung unserer Arbeit zu Dank verpflichtet. 


Frankfurt a. Main, Physikalisches Institut der Universitat. 


1 GENZEL, L.: Glastechn. Ber. 24, 55 (1951). 
2 Neurotu, N.: Glastechn. Ber. 25, 242 (1952). 
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Die Allgemeingiltigkeit des Tragheitsgesetzes 
der Energie in der Planckschen Fassung”*. 


Von 
F. BECK. 
Mit 2 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 18. September 1952.) 


In einer kiirzlich erschienenen Arbeit [73] konnte M.v. LAvE nachweisen, da der 
MinKkowskische Ansatz fiir den Energie-Impuls-Tensor der Elektrodynamik be- 
wegter K6orper der einzig mégliche ist. Dieser Welttensor ist unsymmetrisch und 
widerspricht daher der PLrancxschen Fassung des Gesetzes der Energietragheit. 
Hier soll gezeigt werden, da8 nach den Symmetrieeigenschaften des elektrodyna- 
mischen Tensors allein nicht iiber jenes Gesetz entschieden werden kann, sondern 
der aus der Wechselwirkung zwischen Feld und Materie herriihrende Welttensor 
mit in Betracht gezogen werden muB. Fiir ungeladene Nichtleiter wird der Materie- 
tensor explizit berechnet, und die daraus sich ergebenden Folgerungen werden 
diskutiert. 


I. Einleitung. 

Das Gesetz der Energietragheit ist eine Folge der speziellen Rela- 
tivitatstheorie. Kurz nach seiner ersten Publikation ,,Zur Elektrodyna- 
mik bewegter Ké6rper“‘ [7]! leitete es A. EINSTEIN [2] in Form der 
Gleichung 


VA (4.1) 


ab. Danach ist jede Energiezunahme (4 E) mit einer VergréBerung der 
tragen Masse (Am) verbunden und umgekehrt. Wenig spater gab Ern- 
STEIN [3] noch eine zweite Ableitung dieses Gesetzes, die zwar nicht in 
aller Strenge durchgefiihrt ist, aber wesentlich auf der Giiltigkeit des 
Erhaltungssatzes fiir den Schwerpunkt beruht. Letzterer, wie die 
Erhaltungssatze fiir Energie, Impuls und Drehimpuls, eine Erfahrungs- 
tatsache, sagt bekanntlich aus, daB sich der Schwerpunkt eines abge- 
schlossenen, ruhenden Systems bei irgendwelchen inneren Vorgangen 
nicht verschieben kann. (4.1) erscheint nach der zweiten ErnstEeINnschen 
Ableitung als notwendige Folge dieses Erhaltungssatzes. 


M. PLANCK [4] sah dagegen die Beziehung 


S 
apenar§ (4.2) 


* Aus der Dissertation, Géttingen 1952. 
1 Die Literaturhinweise beziehen sich auf das Verzeichnis am SchluB der Arbeit 
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(g = Impulsdichte; G = Energiestrom pro Zeit- und Flacheneinheit) 
erstmalig als allgemeingiiltige Fassung des Gesetzes der Energietragheit 
an. Diese Beziehung macht keinen Gebrauch vom Massenbeeriff und 
ist im Gegensatz zu (1.1) auch auf solche physikalischen Vorginge an- 
wendbar, fiir die sich eine Masse nicht definieren laBt. (1.2) folgt sofort 
aus der Elektrodynamik des leeren Raumes, wenn man bei Strahlungs- 
vorgangen die von den MAXwettschen Spannungen auf das Vakuum 
ausgeitibte Kraft mit einer Impulszunahme des betreffenden Volumens 
identifiziert, wobei der Impuls dann natiirlich der im Vakuum vorhan- 
denen elektromagnetischen Energie zugeschrieben werden muB. PLANCK 
ibertrug dies auf beliebige physikalische Vorgange, indem er den zu- 
nachst nur in der Mechanik bekannten Begriff des Impulses ebenso 
verallgemeinerte, wie es fiir den Begriff der L 
Energie schon lange vorher geschehen war. W 
Die Beziehung zwischen der Dichte dieses leuueretd yfice ili N a 
verallgemeinerten Impulses und dem Energie- Fig. 1. 
strom stellt Gl. (41.2) dar. 

Die Aquivalenz von (1.1) und (1.2) wies spater M.v. Lave [4] nach. 
v. LAUE zeigte, daB aus der zweiten E1nstErNnschen Ableitung fiir (1.1) 
ebenso die PLANcKsche Fassung (1.2) gefolgert werden kann. Zur Klar- 
legung des Sachverhaltes sei es erlaubt, die Ernsternsche [3] und 
die anschlieBende v. Lavesche [5] Uberlegung hier wiederzugeben. Beide 
Betrachtungen sind in der Beziehung zwischen Impuls und Geschwin- 
digkeit unrelativistisch und daher nur in erster Naherung giiltig. 


A 


Ylldd 


Wir denken uns einen zylindrischen Hohlraum von der Lange L und 
der Masse M im Vakuum (Fig.1). An seinen Enden befinden sich zwei 
K6rper A und B, deren Massen vernachlassigbar klein gegeniiber MW 
seien. Nun mége A einen Energiebetrag AE in Form elektromagneti- 
scher Wellen nach dem Kérper B abstrahlen; dieser soll AE wieder voll- 
standig absorbieren. Die Emissions- und Absorptionszeit sei vernach- 
lassigbar gegeniiber T —L/c, der Zeit, die das Licht braucht, um von 
A nach B zu gelangen. Nach der Theorie des Strahlungsdruckes erhalt 
A und damit der ganze Zylinder wahrend der Emission einen Impuls 
~ AG=AE/c. Seine Geschwindigkeit wird somit 4 g=AG/M, und da der 
Zylinder diese Geschwindigkeit wahrend der Zeit T beibehalt, erleidet 


er eine Verschiebung arch 
VD A ld a 7 
in Richtung B>A. 

Nachdem der Kérper B die Energie AE in einer beliebigen Form 
absorbiert hat, mége er auf Grund interner Krafte (reibungslos) gegen 4 
bis zu dessen Beriihrung bewegt werden. Hat B die Masse Am,, so 


erfahrt der Zylinder dabei wegen der fiir rein mechanische Vorgange 


wh 
’ 
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als giiltig vorausgesetzten Schwerpunktserhaltung eine Verschiebung 
Wits eats in Richtung A->B. Nun soll B die Energie AE an A ab- 


geben und, wieder durch interne Krafte, nach seinem urspriinglichen 
Platz zuriickkehren. Ist die Masse von B nun Amg, so wird sich der 
a, 
—M 


Zylinder abermals um Al” = von B nach A verschieben. 


Nun ist der Ausgangszustand wieder erreicht, und dieser Kreis- 
prozeB laBt sich beliebig oft wiederholen. Die resultierende Verschiebung 
des Zylinders bei einmaliger Durchlaufung ist 
LAE 


Aa=Al—Al + Al =< (5 


—Am,+Am,] 


und diese muB, da sich nach aller physikalischen Erfahrung der Schwer- 
punkt eines abgeschlossenen Systems nicht selbsttatig verschieben kann, 
Null sein. Daraus folgt 

AE 


Am =Am,—Am,=—, 


Dies ist die auf EINSTEIN zuriickgehende, grundlegende Beziehung (1.1) 
zwischen trager Masse und Energie, gleichgiiltig in welcher Form letz- 
tere vorliegt. 

Aus dem vorangehenden 1aBt sich nun ebenso die PLANcKsche Be- 
ziehung (1.2) gewinnen (v. LAvE [5]). Ist g, die Geschwindigkeit des 
Kérpers B wahrend er sich nach A bewegt, so ist sein Impuls 


AG=Am,q= (Ams+ Fa. 


Teilen wir die von AE herriihrenden Betrage durch das Volumen V 
von B, so erhalten wir die Dichten 


Ag= Y SORe ae 
AE 
le get 


von Impuls bzw. Energie. Mit dem Energiestrom 4S =Ae- q, folgt 
hieraus (1.2) in der Form 


AS 


Dieses Ergebnis ist wiederum unabhiangig von der speziellen Form des 
Riicktransports von AE, es ergibt sich z.B. auch, wenn AE mittels einer 
tordierten Welle zuriickgeleitet wird!. 


1 Bei thermischer Riickleitung kann die Entropie wahrend des Vorganges 
zugenommen haben, so daf sich der Ausgangszustand nicht vollstandig wiederher- 
stellen 148t. Eine Entropiezunahme kann aber keine Schwerpunktsverschiebung 
bewirken, da keine Richtung fiir eine solche Translation ausgezeichnet ist. 
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In der relativistisch invarianten Schreibweise physikalischer Theo- 
rien lassen sich bekanntlich Energie- und Impulssatz in einer Beziehung 
zwischen Vierervektoren zusammenfassen, gemaB der Gleichung 


F=—AivT. ey) 


Darin bedeuten F die Viererkraftdichte, T den Energie-Impuls-Tensor, 
und die raumlichen Komponenten dieser Vektorgleichung geben den 
Impulssatz, die zeitliche den Energiesatz wieder. Der Welttensor T 
enthalt in seinem raumlichen Teil den Tensor der absoluten Spannungen, 
wahrend die nullte Zeile den mit i/c multiplizierten Energiestrom, die 
nullte Spalte die mit 7-c multiplizierte Impulsdichte umfassen. Das 
gemeinsame Element von nullter Zeile und Spalte ist die negativ ge- 
nommene Energiedichte. 

Ist T in irgendeinem Bezugssystem, z. B. im Ruhsystem des Kérpers, 
symmetrisch, so gilt in diesem und jedem anderen, durch eine LORENTz- 
Transformation daraus hervorgehenden Bezugssystem wegen 7); = To 
die PLANckKsche Beziehung (1.2). Die Frage nach deren Allgemeingiiltig- 
keit ist demnach gleichbedeutend mit der Frage, ob sich fiir jedes abge- 
schlossene physikalische System ein symmetrischer Energie-Impuls- 
Tensor bilden 1aBt. 

Schon die nur in erster Naherung richtigen EINsTErNschen und 
v. LAuvEschen Betrachtungen zeigen, daB die Gl. (1.2) und damit die 
Symmetrie des Welttensors mit dem Erhaltungssatz fiir den Schwer- 
punkt in engster Beziehung steht, wahrend die Divergenz dieses Tensors 
Energie- und Impulssatz formuliert. Wir werden aber in Abschnitt II, a 
sdamtliche Erhaltungssaétze nochmals allgemein ableiten, wobei dann 
noch der Drehimpulssatz hinzutritt. 

Im Gegensatz zu (1.2) jedoch ist der Energie-Impuls-Tensor der 
Minkowskischen Elektrodynamik der Materie unsymmetrisch. Zwar 
tauchten im AnschluB an MinKowskis grundlegende Arbeit [7] ver- 
schiedene andere, mit dem Minxkowskischen konkurrierende, symme- 
trische Ansatze fiir den Welttensor in der Literatur auf ([8] bis [12]), die 
gerade den Ausdruck (1.2) fiir die Energietragheit retten sollten. Es 
gibt jedoch zwei wichtige Auswahlprinzipien fiir die Zulassigkeit solcher 
Ansitze. Zum Ersten muB die nullte Komponente der Divergenz des 
Welttensors den Energiesatz der Elektrodynamik ergeben. Zweitens 
muB, wie M.v.LAvE in einer kiirzlich erschienenen Arbeit [13] betont 
hat, der Quotient aus Energiestromvektor und Energiedichte, die in 
Materie eine Unterlichtgeschwindigkeit darstellende Strahlgeschwindig- 
keit elektromagnetischer Energie, dem ErnstErNschen Additionstheorem 
der Geschwindigkeiten geniigen. Insbesondere konnte v. LAUE zeigen, 
daB diese letzte Forderung vom Minxowskischen und keinem der anderen 


1 Zur Nomenklatur der vierdimensionalen Schreibweise s. [6]. 
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Ansiitze erfiillt wird. Es kann auch keinen anderen Ansatz geben, der 
beide Forderungen zugleich erfiillt, denn sie legen die nullte Zeile des 
Welttensors in jedem Bezugssystem gemaiB dem Minkowskt-Tensor fest, 
und diese Tatsache ist wegen des Ineinandertransformierens der Tensor- 
komponenten beim Wechsel des Bezugssystems unvereinbar damit, dal 
sich letztere in irgendeinem Bezugssystem von den MInkKowskischen 
unterscheiden. Der elektrodynamische Welttensor allein 1a8t sich also 
nicht symmetrisieren. 

Ziel dieser Arbeit ist es, den scheinbaren Widerspruch zur PLANCK- 
schen Fassung (1.2) der Energietragheit aufzuklaren und zu zeigen, daB 
sich fiir das Gesamtsystem elektrodynamisches Feld und Materie ein 
symmetrischer Welttensor ergibt, wie es die Erhaltungssatze fiir Dreh- 
impuls und Schwerpunkt verlangen. Eine nachfolgende Untersuchung 
wird den Energie-Impuls-Tensor der phanomenologischen Theorie der 
Supraleitung zum Gegenstand haben, der in der von G. U. SCHUBERT [14] 
angegebenen Form ebenfalls unsymmetrisch ist. 


II. Der Energie-Impuls-Tensor in der Elektrodynamik der Materie. 
a) Allgemeine Formulierung der Erhaltungssdtze fiir Impuls, Energie, 
Drehimpuls und Schwerpunkt. 

In diesem Abschnitt wollen wir ein beliebiges System, in dem sich 
physikalische Vorgange abspielen, betrachten. Als einzige Einschran- 
kung fordern wir die Abgeschlossenheit des Systems nach dem raumlich 
Unendlichen hin. Der Welttensor T dieses Systems soll alle vorkom- 
menden Energie- und Impulsgré8en umfassen, sich also nicht auf ein 
Teilsystem beziehen. 

Die einzelnen Komponenten von T haben bekanntlich folgende Be- 


deutung: b,, «tg 
T = ; . . 
[ S = a 


(P,; = Tensor der absoluten Spannungen; g = Impulsdichte; S = 
Energiestromvektor; W = Energiedichte.) Dann gilt als allgemeinste 
Zusammenfassung der Erhaltungssatze fiir Impuls und Energie die 
Gleichung { [6], Gl. (20.4)] 


Wht OAVPELG. (2.2) 

Um die beiden anderen Erhaltungssdtze formulieren zu kénnen, 
bilden wir den dreistufigen Tensor! 

Oupy = Xa Tpy—%p Tay: (2.3) 


1 Siehe z.B.: WENTZzEL, G.: Quantentheorie der yr de: Wien: Erang 
Deuticke 1943. fyi 
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Er ist antisymmetrisch in den ersten beiden Indizes und besteht aus 
24 im absoluten Betrag voneinander verschiedenen Komponenten. 
Ebenso wie der Energie-Impuls-Tensor die vierdimensionale Verall- 
gemeinerung des dreidimensionalen Spannungstensors darstellt, dessen 
Divergenz die Kraftdichte liefert, la8t sich aus dem raumlichen Antcil 
von @ durch Divergenzbildung die um die zeitliche Anderung der Dreh- 
impulsdichte verminderte Drehmomentendichte bestimmen. 

Im Vierdimensionalen stellt die Divergenz von (2.3) einen Séchser- 
vektor dar: 


Gx, Ouby = Das: (2.4) 
y 


Wenn ® verschwindet, ergibt Integration von (2.4) iiber ein dreidimen- 
sionales Volumen V 


| a Bx, Onan dt + | aq Ox004) —ot 


oder, nach Umformung des ersten Integrales mittels des Gaussschen 
Satzes, 


— { >) %axmat + [ s-OxprdV= 0. (2.5), 
k 


Wenn das Oberflachenintegral iiber die unendlich groBe Kugel erstreckt 
wird, verschwindet es, da das System ja nach dem Unendlichen hin 
abgeschlossen sein soll, und wir haben die Erhaltungssatze fiir Dreh- 
impuls und Schwerpunkt vor uns. Ersterer ergibt sich nach (2.3), wenn. 
a und f beide raumlich sind: 


ad 
arf Toa To) dV = 0. 
Nach (2.1) bedeutet dies 
d d 
4 f si—na) v=; | ale dV =0. (2.6) 


Der Schwerpunktsatz hingegen folgt aus (2.5), wenn einer der Indizes. 
(« oder f) zeitlich ist: 


az | (%Too— Ta) dV = 0. 
Nach (2.1) 


= (x,W—tg,)4V =0. 


+ Hier und im folgenden sollen lateinische Indizes immer die Werte 1, 2, 3,. 
griechische dagegen die Werte 1, 2, 3,0 annehmen kénnen. 
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Dies integrieren wir noch nach der Zeit und erhalten 
[x,WadV—t f g,4V=const. (2.7) 


Da nach dem Impulssatz 
f 9,4V = const 


ist, sagt Gl. (2.7) aus, daB sich der Energieschwerpunkt mit konstanter 
Geschwindigkeit bewegt, und formuliert damit den Erhaltungssatz fiir 
den Schwerpunkt. 

Notwendige und hinreichende Bedingung fiir die Giiltigkeit von 
Drehimpuls- und Schwerpunktsatz ist also nach (2.5) und (2.4) das Ver- 
schwinden der Divergenz von 0. Wir berechnen sie auf Grund der 
Definitionsgleichung (2.3) und erhalten mit der wesentlichen Voraus- 
setzung der Divergenzfreiheit von T [Gl. (2.2)] 


0 : : 
3 saiey Oupy= D3 (Oxy Lpy—9py Lx) =9  (0,, = Einheitstensor) 
Y Y 


oder 
deus == gyi (2.8) 


Der Welttensor des vollstandigen phystkalischen Systems mup nicht nur 
divergenzfret (2.2), sondern auch symmetrisch (2.8) sein, wenn die Er- 
haltungssdtze fiir Impuls, Energie, Drehimpuls und Schwerpunkt erfiillt 
werden sollen. Dies schlieBt nach (2.1) die Allgemeingiiltigkeit der 
Pranckschen Gleichung g = G/c? in jedem Bezugssystem in sich. 


b) MInKowsKIs Ansatz. 


Die Elektrodynamik der Materie erhielt von H. MinKkowsk1 [7] 
ihre LORENTZ-invariante Schreibweise.. Minkowskis Feldgleichungen 
haben, als Beziehungen zwischen Vierer- und Sechservektoren geschrie- 
ben, die Form 

ootM= ArvM* =0, (2.9) 


AteCeePs (2.10) 
Darin bedeuten: J den Sechservektor mit den Komponenten 
Mer = Bni Mo, =tE, (k= 1, 1=2, m=3 und zyklisch); (2.41) 
¥ den Sechservektor mit 
Bar= Omi Bon =tD, (R=1, 1 = 2, m=3 und zyklisch) (2.12) 


und P den elektrischen Viererstrom 


P= = +ea);  Rh=te. (2.13) 
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Zu den Feldgleichungen miissen zur vollstandigen Beschreibung der 
Vorgange noch die Materiebeziehungen 


Le oie st Ya: Lyeoutny Seay 1 6%) (2.14) 
(Y = Vierergeschwindigkeit des Kérpers) und das Oumsche Gesetz 
O aren 
A=* [ym] (2.15) 


‘A=P+(YP)Y ist die Viererleitung] hinzutreten. 

Alle diese Gln. (2.9), (2.10), (2.14) und (2.15) gehen im Ruhsystem 
des K6rpers in die MAxwettschen Beziehungen iiber und stellen daher 
die einzig mégliche LorENTz-invariante Verallgemeinerung jener Be- 
ziehungen dar. 

Anders dagegen ist es mit dem elektrodynamischen Energie-Impuls- 
Tensor S. Dieser Tensor 1aBt sich auch im Ruhsystem nicht eindeutig aus 
den MAxwe tschen Gleichungen bestimmen, die Werte seiner Komponen- 
ten hangen vielmehr noch von dem Ansatz fiir Kraft- und Impulsdichte ab. 
Dies findet seinen Ausdruck in den zahlreichen verschiedenen Ansatzen 
fiir S, die sich in der Literatur finden ([8] bis [72]), auch nachdem das 
Relativitatsprinzip allgemein anerkannt war und somit tiber die Feld- 
gleichungen im bewegten Kérper kein Zweifel mehr herrschte. Die ein- 
deutige Entschetdung.zugunsten des Minkowskischen Ansatzes fiir S, 
den wir im folgenden mit M bezeichnen, fiel erst, wie in der Einleitung 
hervorgehoben, in jiingster Zeit, als M.v. LAvE [13] zeigen konnte, daB 
der Minxowskische Ansatz und keiner der anderen fiir die Strahl- 
geschwindigkeit einer ebenen Welle in Materie das Additionstheorem 
der Geschwindigkeiten liefert. Jene ist eine Unterlichtgeschwindigkeit, 
man kann sich einen Massenpunkt im Wellenkomplex mitlaufend denken, 
und die Aussage, daB er ,,im Licht“ ist, muB vom Bezugssystem unab- 
hangig sein. 

_ MrnkowskI [7] setzt fiir den Welttensor M an 


Mp =([M Blxe =D May Vey — 3 Fas (MB). (2.16) 
if 


- Dies fiihrt fiir die einzelnen Komponenten nach (2.1), (2.11) und (2.42) 
in jedem Bezugssystem auf 


Pui=— Ee Di— Hp Bi + F Ons (ED) + (G B)} 


F (2.17) 
g=+[DB]; | S=c[EH]; W= 7 {ED +E B)}- 


Fiir die Divergenz von M folgt in homogener Materie aus (2.16) 
unter Zuhilfenahme der Feldgleichungen (2.9) und (2.10) 


AivM =—[P®]. (2.18) 
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Selbstverstindlich geht M fiir Jt in den bekannten, symmetri- 
schen Welttensor des Vakuums iiber. In Materie hingegen ist M selbst 
im Ruhsystem des isotropen Kérpers (p,;= f1,) wegen My ;=+= Mj) un- 
symmetrisch. Insbesondere gilt in keinem Bezugssystem mehr die 
PLancksche Fassung der Energietragheit (4.2). 


c) Der Welttensor T bei elektrodynamischen Vorgdngen in Materve. 


Die Ergebnisse von Abschnitt a wollen wir nun auf die Elektro- 
dynamik der Materie anwenden. Dabei steht das Feld in Wechselwirkung 
mit der Materie und der im Sinne von Abschnitt a alle Vorgange um- 
fassende Welttensor T wird sich aus einem Feld- und einem Materie- 
anteil zusammensetzen. Die Erhaltungssatze werden dann durch die 
Gln. (2.2) und (2.8) fiir T formuliert. Daraus folgt das wichtige Ergebnis, 
daB man aus der Divergenzfreiheit des unsymmetrischen Feldtensors 
(wie dies z.B. fiir homogene, ungeladene und nichtleitende Materie der 
Fall ist) nicht auf das Fehlen einer Wechselwirkung mit der Materie 
schlieBen darf. Diese driickt sich eben nur nicht in der Energie- und 
Impulsgleichung, sondern der entsprechenden fiir Drehimpuls- und 
Schwerpunkterhaltung aus. (2.12) und (2.18) treten véllig gleichberech- 
tigt zur Bestimmung des Materietensors nebeneinander. Ebensowenig, 
wie man aus einer von Null verschiedenen Divergenz des elektrodyna- 
mischen Welttensors auf eine Nichterfiillung von Energie- und Impulssatz 
schlieBen kann, darf man in seiner Unsymmetrie eine Verletzung der 
PLaNckKschen Formulierung der Energietragheit erblicken. Wir haben 
in der Einleitung gesehen, daB die beiden Auswahlprinzipien fiir den 
elektrodynamischen Welttensor den unsymmetrischen MinKowskIschen 
Ansatz als den einzig méglichen erscheinen lassen. Der Grund, warum 
alle Versuche, ihn durch einen symmetrischen Ansatz ersetzen zu wollen, 
zu Widerspriichen mit diesen Auswahlprinzipien fiihrt, liegt in der Zu- 
sammengehérigkeit der Gln. (2.12) und (2.18). Diese werden zu Bestim- 
mungsgleichungen fiir den Materietensor U und diirfen nicht als Be- 
dingungsgleichungen fiir den elektrodynamischen Anteil allein auf- 
gefaBt werden. Die Erfillung des Additionstheorems fiir die Strahl- 
geschwindigkeit der Energie muB natiirlich auch fiir den symmetrischen 
Tensor T, der als Summe aus M und U von ersterem verschieden ist, 
gefordert werden. Das braucht nun nicht mehr notwendig zu einem 
Widerspruch mit dem Energiesatz zu fiihren, da letzterer sich fiir T 
in der nullten Komponente von (2.2) und nicht in der entsprechenden 
Se a von (2.18) ausdriickt. 


' Fir T miissen wir somit ansetzen: 


T=M-+U. (2.19) 
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M ist der Minkowskxische und U der zu bestimmende Materietensor. 
Aus (2.2) folgt dann Ee ppiathe pita ews 
und aus (2.8) ; : 
(U.— Up.) = — (My a—Mz,). (2.21) 
Die Beziehungen (2.20) und (2.21) sind die grundlegenden Gleichun- 
gen, denen der Materietensor U bet bekanntem elektrodynamischem Ten- 
sor M zu geniigen hat. GemaB (2.19) ergibt sich dann der divergenzfreie, 
symmetrische Welttensor T des vollstandigen physikalischen Systems, 
Es ist bemerkenswert, daB die Divergenz- und Symmetrieeigenschaften 
des Materietensors U durch (2.20), (2.21) eindeutig festgelegt sind, ohne 
eine bestimmte Annahme (etwa im Sinne der Elektronentheorie) iiber 
die Art der Wechselwirkung zwischen Feld und Materie zu machen. 
Freilich reichen die Beziehungen (2.20) und (2.21) zur vollstandigen 
Bestimmung von U nicht aus, denn sie stellen bei bekanntem M zehn 
Gleichungen fiir die 16 Komponenten von U dar. (Es fehlen die in der 
Elastomechanik an dieser Stelle hinzutretenden ,,Kompatibilitats- 
bedingungen**. Durch sie werden die elastischen Eigenschaften des 
KG6rpers eingefiihrt.) Prinzipiell ist somit U nur von Fall zu Fall aus 
dem elektromagnetischen Feld, der geometrischen Beschaffenheit und 
den elastischen Eigenschaften der Materie, sowie den auf sie ausgetibten 
mechanischen Kraften bestimmbar. Wir werden jedoch sogleich die 
Voraussetzungen angeben, unter denen sich U mit Hilfe von (2.20) und 
(2.21) aus dem elektromagnetischen Feld allein eindeutig berechnen 
14Bt. Dazu betrachten wir alle die Falle, in denen das Feld nur Ober- 
flachenkrafte auf den Kérper ausiibt, also die Divergenz des elektro- 
dynamischen Tensors M innerhalb der homogenen Materie verschwin- 
det!. Dann kénnen die an der Grenze zum Vakuum auftretenden, aus 
der Flachendivergenz des Spannungstensors folgenden Oberflachen- 
krafte im Augenblick thres Entstehens durch mechanische Flachenkrafte 
kompensiert gedacht werden, so daB der Tensor U im Innern der Materie 
nur unmittelbar mit dem Feld verkniipfte Spannungen enthalt. Dieser 
Fall liegt vor fiir homogene (aber nicht notwendig isotrope), nichtleitende 
und ungeladene Materie, also solche Kérper wie sie die Optik nicht- 
absorbierender Medien betrachtet. Hierfiir verschwindet der Vierer- 
strom P und daher nach (2.18) 47 v M, wahrend Flachendivergenzen an 
Inhomogenititsstellen méglich sind, da dort (2.18) nicht mehr giiltig ist. 
Unter den folgenden Voraussetzungen laBt sich dann U durch 
elektrodynamische GréBen allein ausdriicken: Die Materie sei in einem 


1 Drehmomente, die aus der Unsymmetrie von M entspringen, diirfen dagegen 
auch im Inn rn der Materie auftreten und stellen in diesem Falle die Wechsel- 
wirkung des Feldes mit jener dar. Sie kénnen namlich nicht zur Oberflache ge- 
leitet werden, sondern miissen an Ort und Stelle von einer Unsymmetrie des Ma- 
terietensors U kompensiert werden. 
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gleichférmigen Bewegungszustand in bezug auf die zugelassenen Koor- 
dinatensysteme, so daB sie mittels einer LoreNtz-Transformation auf 
Ruhe transformiert werden kann. Im Ruhsystem sei sie bei Abwesenheit 
eines elektromagnetischen Feldes spannungsfrei. Alle an Inhomogeni- 
tatsstellen, also an der Grenze zum Vakuum auftretenden Oberflachen- 
krafte, die den Bewegungszustand der Materie andern wiirden, seien 
durch ein System entgegengesetzt gleicher mechanischer Oberflachen- 
krafte kompensiert, die aber, da aus einem symmetrischen Spannungs- 
tensor ableitbar, hier auBer Betracht bleiben sollen. Grenzflachen zwi- 
schen zwei Kérpern kénnen in die Betrachtung einbezogen werden, 
wenn auch dabei die auf die Grenze ausgetibten Krafte durch von au8en 
(also durch den einen Kérper hindurch) eingeleitete Oberflachenkrafte 
kompensiert gedacht werden. Mit dieser Einschrankung ist somit die 
Verallgemeinerung auf inhomogene Kérper méglich. Wir gehen aber im 
folgenden nicht naher darauf ein. Weiter vermindern wir im Ruhsystem 
W ——U,, um die Energiedichte der Materie ohne angelegtes auBeres 
Feld, so daB im feldfreien Fall U=0 wird. U enthalt nur solche Span- 
nungen, die sich auf Grund der Wechselwirkung zwischen Feld und 
Materie von selbst einstellen, ohne den Bewegungszustand des Kérpers 
zu andern. Im Vakuum verschwindet U natiirlich per definitionem. 
Die Divergenz des Welttensors JT, der Summe aus M und U darf nur an 
der Grenzflache zum Vakuum von Null verschieden sein und liefert 
gerade die auBer Betracht gebliebenen Oberflachenkrafte. Dagegen muB 
im Ruhsystem der Materie die bekanntlich im Energiesatz auftretende 
nullte Komponente von Ai v T im ganzen Raum identisch verschwinden, 
denn die auBer Betracht gebliebenen mechanischen Oberflachenkrafte 
leisten in diesem System keine Arbeit und fiir ungeladene Nichtleiter 
tritt auch an Grenzflachen keine Umsetzung elektromagnetischer Energie 
in eine andere Energieform ein. 


Unter diesen Voraussetzungen laBt sich zeigen, daB (2.20) und (2.21) 
U eindeutig festlegen. Dazu nehmen wir an, es gabe zwei Materie- 
tensoren Ut und U?, die in ihrer Divergenz und in ihrer Unsymmetrie 
iibereinstimmen und beide im Vakuum, sowie im feldfreien Zustand auch 
in der Materie identisch verschwinden. Dann gilt fiir ihre Differenz 
U’=U!—?V? 

AivU'=0; Usp = Usa 
und 
U'=0 


im Vakuum und im feldfreien Teil der Materie. Integration der Diver- 


genzgleichung tiber einen beliebigen, vierdimensionalen Weltbereich 
liefert 7 


fAivU'adS=0. 
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Nach dem Gaussschen Satz in vier Dimensionen ((6], §40g) laBt sich 
dies in ein Integral iiber das gekriimmte, dreidimensionale segrenzungs- 
volumen umwandeln: 
fAtv,U dls =—f> UzgngdS =0. 
(S) B 

Unter , ist die 6-Komponente des Einheitsvektors zu verstehen, der 
in die Richtung der zu dS senkrechten Geraden weist. Nun wahlen wir 
die beliebige Begrenzung so, daB die Weltréhre des Kérpers durch ein 
ebenes, dreidimensionales Volumen geschnitten wird, dessen Normale in 
diey-Richtung weist (7, = 1, 73 =0, fiirB + y; 
Fig. 2). Das Feld soll nur wahrend einer end- 
lichen Zeit im Kérper vorhanden sein (in Fig. 2 
durch den schraffierten Teil der Weltréhre 
dargestellt). Dann kann, wegen U’=0 im 
feldfreien Teil des K6rpers, U’ nur in dem 
schraffierten Bereich von Null verschieden 
sein. SchlieBen wir nun die Begrenzung 
auBerhalb des schraffierten Bereichs, so gilt 


(S) B (S’) 


fiir «= 41,2,3,0. 

S’ kann innerhalb des schraffierten Bereichs Fig. 2. 
beliebig gewahlt werden und y die Werte 
1, 2,3,0 annehmen. Ferner hangt die Ortsfunktion U(x,, 2, 3, %9) 
(und entsprechend U’) nur von den FeldgréBen im Weltpunkt %,, 
%_, %3, X») ab, ist also von den Feldstarken in den anderen Weltpunkten 
unabhangig (keine Fortleitung von Kraften!). Die identische Erfiillung 
der letzten Gleichung erfordert dann 

Ug) 
fiir alle « und y. Daraus folgt 

pueyye: 
was zu beweisen war. 

Wir stellen uns nun die Aufgabe, den Materietensor U fiir homogene, 
ungeladene Nichtleiter explizit zu berechnen. Zundchst stehen nach 
(2.20), (2.21) und nach dem im vorletzten Absatz tiber den Energiesatz 
im Ruhsystem Gesagten die folgenden Gleichungen zur Verfiigung: 


AivU=—AivM=0 (2.20a) 
im Vakuum und innerhalb der Materie ausschlieBlich der Grenzflachen. 
AivvU®°=0 (2.20b)1 


1 Ein oberer Index Null bezieht sich immer aufs Ruhsystem, ein unterer auf 
die zeitliche Komponente. 
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im ganzen Raum einschlieflich der Grenzflachen. 
Ug Use = a (Mp .% Mp.) - (2.21) 


(2.20a) allein legt noch nicht die Flachendivergenz von U an der Grenze 
zum Vakuum, die zusammen mit der Flachendivergenz von M die auBer 
Betracht gebliebenen, zur Stabilitat des Kérpers anzubringenden 
Flachenkrafte bestimmt, fest. Durch Hinzunahme des Energiesatzes 
(2.20b), der Symmetriegleichung (2.21) und der Forderung des Ver- 
schwindens von U im Vakuum und feldfreien Koérper wird jedoch der 
Materietensor, wie oben bewiesen, und damit auch seine Flachendivergenz 
eindeutig bestimmt. 

Nun spalten wir den elektromagnetischen Tensor M wie folgt auf 


M=M®+M? (2.23) 
mit 
. / 02 
MY = (1 ~ =, )WeAs as, (2.24) 
M?) =M—M®, (2.25) 


Dabei bedeuten: w® die Strahlgeschwindigkeit elektromagnetischer 
Energie im Ruhsystem der Materie, W® ihre Energiedichte in diesem 
System und A* den durch M.v. Lave [[13], Gl. (24), s. auch [6]] zu- 
nachst nur fiir die ebene Welle eingefiihrten Strahlvektor 

Ww, * 1€ 


A* — 3 A; = —— ns (2.26) 


|e—w’ — Vea— wt 


Von der Beschrankung auf ebene Wellen kénnen wir uns jedoch befreien, 
indem wir (2.26) als Definitionsgleichung fiir A* ansehen und durch 
die fiir beliebige Felder giiltige Gleichung 


or 
DW; = =i, (2:27) 
definieren. Damit wird 
M, 
A * __ Bhs) Oe a 
k @—w* M,, _ (2.26a) 
und wir kénnen (2.24) in die Form 
Mo — 2a? Moi Mon 
: ch — we Moo 
Gel nines 6 ee 
Mon = Mio = —3— a Mon (2.24 a) 
Gs 
My’ gh gy Moo 


bringen. 
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Ey eS T : - 
M™ ist dem Welttensor einer Massenstré6mung 
O.,=W° Y, Y, (W°® = mc?) 
nachgebildet. Driickt man hierin die Ruhenergiedichte W° durch den 
entsprechenden Wert W im bewegten System aus, so folget wegen 


oe ott 


fiir 0 


analog (2.24). [In (2.24) bezieht sich der obere Index Null auf das Ruh- 
system des Korpers, nicht auf die Ruhenergiedichte der Strémung!]. 
Wir wollen deshalb M™ den ,,Strémungsanteil‘, M®) dagegen den ,,Span- 
nungsanteil’’ von M nennen. 

Mit w® = c/] e4 = c/n® wird 

we? 1 
i= a) Sa 
Dieser, im Strémungsanteil M@") auftretende Faktor stellt somit gerade 
den FREsNEtLschen Mitfiithrungskoeffizienten dar. 

Zunachst sei bemerkt, daB die Aufspaltung (2.23), sowie die ganze 
Betrachtung iiber den Materietensor nichts Neues liefert fiir den Fall 
statischer, rein elektrischer oder rein magnetischer Felder. Denn dabei 
verschwinden die nullte Zeile und Spalte des Minkowski-Tensors M 
bis auf die zeitlich konstante Energiedichte M,,=—W, und (2.20a, b) 
sowie (2.21) werden zu den gewohnlichen dreidimensionalen Gleichungen 
fiir Kraft und Drehmoment des Feldes. Die AnstoB zu diesen Unter- 
suchungen gebende Gl. (1.2) ist ja auch fiir statische Felder bedeutungs- 
los. (Auf gemischte, elektrische und magnetische statische Felder, bei 
denen nach der Maxwettschen Theorie Energiestrom und Impuls- 
dichte auftreten, gehen wir im iibernachsten Absatz ein.) 

Wir wenden uns daher reinen Strahlungsfeldern zu, ohne aber eine 
Spezialisierung iiber die Art der Ausbreitung (ebene Wellen, Kugel- 
. wellen) vorzunehmen. Die Gln. (2.20a, b) und (2.21) lassen sich dann mit 
dem Ansatz erfiillen 


U=—M im Korper, (2.28) 
Ves im Vakuum. (2.28 a) 


(2.21) ergibt sich sofort, da wegen der Symmetrie von M () [siehe 
Gl. (2.24)] Ms —My.= M3 — M7 ist. Auch die Giiltigkeit von (2.20b) 
ist unmittelbar ersichtlich, da die nullte Zeile von M" nach (2.24a) 
im Ruhsystem (w=w®) mit der nullten Zeile von M identisch ist, die 


Zeitschrift fiir Physik. Bd. 134. : a4 
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nullte Zeile von M®) somit.in diesem System nach (2.25) verschwindet. 
Nach (2.28) und (2.28a) bedeutet dies die identische Erftllung von 
(2.20b). a 

Um (2.20a) zu beweisen, geniigt es wegen der Divergenzfreiheit von M 


zu zeigen, dal 
Ai:vMY =0 (2.29) 


innerhalb des homogenen Mediums gilt. Dann folgt aus (2.28), (2.23) 
ebenso 


AivU=—AtvM%=0. (2.30) 


Wir beschranken uns aufs Ruhsystem der Materie, da die Aussage (2.29) 
LORENTz-invariant ist. Mit (2.27) folgt aus (2.26) und (2.24) [s. auch 
(2:24 a) ] 


Mo «, My 
] i0\Oe te ea 0B 
My = aa (2.31) 
Wir bilden die Divergenz und erhalten 
Aivs Mees YS _© uae 
° pies 6 #8 ap 
: (2.32) 
= Mpa Nt ¢ Myo _ Me? pea Mx 
LI SEO ta! MY ER Oe | 
B B 


Wegen der Giiltigkeit von 


: a) 1 = ow? 
07140 — ee eee 0 So Lot eae 
AivyM =D gay Map =; (dive + ar) = 0 
B 
im hier behandelten Fall des Nichtleiters verschwindet der erste Term 
von (2.32). Der zweite verschwindet identisch fiir «0, wahrend fiir 
die rdumlichen Komponenten unter Zuhilfenahme von (2.27) folgt 


Mop © Mp, Ss 


Me, ax Me, 
B 


Owh | 
at f° 


0 
Ado MO’ = iM), is {(w®, grad®) je + 


Der Ausdruck in der geschweiften Klammer stellt gerade die totale 
zeitliche Ableitung des Vektors w fiir einen mitbewegten Punkt dar: 


Myo avy, 


y ye (Or ee 
ArviM o2 at ‘ 


Diese ist aber Null innerhalb eines homogenen Mediums, da sich dort 
die Strahlgeschwindigkeit der Energie weder der GréBe noch der Rich- 
tung nach zeitlich andert. Damit ist wegen der Lorentz-Invarianz der 
Aussage Aiv M“ =0 auch Gln. (2.29) allgemein bewiesen. 
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Bei gemischten elektrischen und magnetischen, aber statischen Fel- 
dern lassen sich ebenfalls die Gl. (2.28), (2.28a) mit (2.24), (2,25) an- 
wenden. Nur hat dies hierbei wenig Bedeutung, da die mechanischen 
Oberflachenkrafte wegen der zeitlichen Konstanz des Feldes nicht not- 
wendig in der angegebenen Weise eingefiihrt werden miissen. Zum Bei- 
spiel kénnen die auf gegeniiberliegende Kérperflachen wirkenden Nor- 
malkrafte sich teilweise kompensieren, wobei sich natiirlich der innere 
Spannungszustand des Kérpers andert. Bei Strahlungsfeldern hingegen 
ist dies nicht moglich, da wegen der endlichen Ausbreitungsgeschwindig- 
keit wahrend der Zeit des Eindringens dieser Felder in den Kérper die 
Kraft auf die gegentiberliegende Oberflache fehlt. Das ist die Bedeutung 
der fiir die Eindeutigkeit des Materietensors wesentlichen Forderung, 
daB die Oberflachenkrafte 1m Augenblick thres Entstehens kompensiert 
werden miissen, die bei statischen Feldern hinfallig wird. 

Der Welttensor T eines Wellenfeldes in homogener, nichtleitender 
und ungeladener Materie wird nach (2.28), (2.28a) 


en pele eas I) (2.33) 


und damit symmetrisch. Im Vakuum dagegen ist wegen U =0 nach 


wie vor 
TY =M=M+ M®), (2.33 a) 


ebenfalls symmetrisch.’ 

Wegen der Bedeutung, die M" als Welttensor eines Wellenfeldes in 
Materie hat, wollen wir seine Komponenten auch in einem bewegten 
Koordinatensystem durch diejenigen des MinKowskI-Tensors  aus- 
driicken. Da der Tensorcharakter von M“) aus (2.24) folgt, kénnen wir, 
um dies zu erreichen, (2.31) der Lorentz-Transformation 


unterwerfen: 
2 1 
MS, = > am os 19)? ue, > ax os Mo, M), 


y;6 y, 6 


Driickt man nun die aufs Ruhsystem Rerictchen Werte Msp eek die 
Tensorkomponenten des bewegten Systems aus 


Mia = 2a ip M, 


und wendet die Orthogonalitatsrelationen 
i yy = be 


Tt Zin Unterscheidung von den Tensorindizes sind die Transformationskoeffi- 


zienten hier a genannt. 
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an, so folgt y 
2% Mia > a Mup ce 
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Zur Ubersicht stellen wir nochmals alle Gleichungen fiir die Welt- 
tensoren zusammen: 
a) Vakuum: 


rer 
a ap (2.35) 

== (OF 

ap 
b) Materie: 
2 5GMa a BBS Mus 
1) 
Tap = Map + Use = Mes =~ yoke wh, 
A, be 
sag , (2.36) 
pa ag os (Mi « Mi pS Mp Mi) | 
Ue. = Mee Se ots a 
2B ap 2% ae My, | 
A, 
Im Ruhsystem der Materie: 
0 0 
quo “Moxon 
OP ie Myo 
mM? mM? MM? M2 (2.36a) 
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Damut ist die oben gestellte Aujgabe gelost, im Fall des homogenen Nicht- 
letters den notwendig mit dem elektromagnetischen Strahlungsfeld ver- 
kniipften Welttensor der Materie explizit anzugeben und dadurch zum 
symmetrischen Energi-Impuls-Tensor des Gesamtsystems Feld und. der 
unter der Einwirkung von Oberflachenkraften stehenden Materie zu gelangen. 

Beim Eindringen eines Wellenfeldes in Materie liefert die, Divergenz 
von 7 an Grenzflachen den auf den Kérper ausgeiibten, durch mecha- 
nische Oberflachenkrafte zu kompensierenden Strahlungsdruck. Letz- 
terer ergibt sich somit nicht aus dem MiNnKowskr-Tensor allein, im 
Gegensatz zu den Kraften, die ein elektrostatisches Feld auf ein pon- 
derables Medium ausiibt?. 

Ein wesentlicher Unterschied zwischen dem MInKowskI-Tensor 
und dem Welttensor T liegt in der Bedeutung des Ruhsystems der 
Materie, das bei letzterem, wie Gl. (2.36) zeigt, explizit ausgezeichnet ist, 


1 Ist der Kérper dagegen véllig durchstrahlt und findet in seinem Innern keine 
zeitliche Anderung des elektromagnetischen Impulses statt, so bedingt die Hinzu- 
nahme des Materietensors U natiirlich keine Anderung in der Berechnung des 
insgesamt auf den Kérper wirkenden Strahlungsdruckes. Sein Wert kann dann 
ja durch ein Oberflachenintegral iiber eine vollkommen im Vakuum verlaufende 
Hiillflache gewonnen werden. 
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wahrend dies bei M nur implizit, iiber die Feldvektoren 9% und & der 
Fall ist. 

Ferner ist die Spur des Tensors T in Materie nicht mehr Null. Die 
verschwindende Spur ist dem Mryxowskischen und allen anderen An- 
satzen fiir den elektrodynamischen Tensor S sowohl im Vakuum als 
auch in Materie gemein. Aus (2.33), (2.24) und (2.26) folgt namlich 


9 


2 T= Ee Me = (1) wea as) = — (1S) we, 


Die Spur verschwindet nur im Vakuum, wo die Fortpflanzungsgeschwin- 
digkeit w° der Energie dem Betrage nach gleich der Lichtgeschwindig- 
keit c ist. 

Selbstverstandlich muB, wie in der Einleitung zu diesem Abschnitt 
betont, auch die aus dem Tensor T™ folgende Strahlgeschwindigkeit der 
Energie dem Additionstheorem der Geschwindigkeiten geniigen. Dab 
dies der Fall ist, liest man sofort aus der Form (2.24) fiir 7” —M™ und 
(2.26) ab. Aus diesen beiden Gleichungen folgt in jedem Bezugssystem 


¢ #.M OPI) 

ry 7 Moe 

—_——— = ——_ => jp 
M 7 k 

wi Tho Fay Mii) 


und w hangt dem Vierervektor A* in derselben Weise zusammen wie 
die dreidimensionale Geschwindigkeit » eines Massenpunktes mit seiner 
Vierergeschwindigkeit Y. Mit anderen Worten, durch Hinzunahme des 
Materietensors U wird die Strahlgeschwindigkeit der Gesamtenergie in 
keinem Bezugssystem von der aus dem MINkKowski-Tensor M nach 
(2.27) allein folgenden verschieden. Der Quotient aus Energiestrom und 
Energiedichte bleibt erhalten, wahrend diese GréBen selbst sich mit 
Ausnahme des Ruhsystems im Welttensor T von denen in M unter- 
scheiden. | 

Zum SchluB wenden wir das erhaltene Ergebnis noch auf die linear 
polarisierte, ebene Welle in homogener, isotroper Materie an. Wir legen 
das Bezugssystem K’ zugrunde ([13], §5), in dem die Materie mit der 
Geschwindigkeit g=—-~ © der Welle entgegenlauft. Die x,-Achse 

é€ 

weise in die Richtung dex. WellennOreate: Wir greifen auf die Form 
(2.24) fir M® =7™ zuriick: 


Jweanag. 


f 02 
TM = (1 nee 
Wie M.v.Lave ([13], §3, dort ist. die x,-Richtung ausgezeichnet) ge- 
zeigt hat, verschwinden in K’ simtliche Komponenten von A* bis auf 
A* =i. Damit wird in diesem Bezugssystem T;% die einzige von Null 
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4 M. 
verschiedene Komponente yon 7”: 


702 \ 
Le: 


TY =—W=—(|1- )we. 


c 
Da simtliche Komponenten von M in diesem Koordinatensystem ver- 


schwinden, folgt aus 
T=M+U 


auch fiir die einzige nichtverschwindende Komponente des Materie- 
tensors U 


inne = Py cag (1 “)W. 


c 
Der Materietensor liefert in K’ den einzigen Beitrag zur Energtedtchte. 

Wahrend M,, in K’ verschwindet und bei weiterer Steigerung des 
Betrags von q tiber clVeu hinaus sein Vorzeichen wechselt, die Energie- 
dichte also negativ wird, wie v. LAUE am SchluB seiner Untersuchung 
hervorhob ([13], SchluB von §5), ist die aus T folgende Energiedichte 
in jedem Koordinatensystem notwendig positiv. Da namlich A* ein 
zeitartiger Vektor ist, kann seine zeitliche Komponente nicht weg- 
transformiert werden, und somit ist das zu (Ag)? proportionale 75) in 
jedem Bezugssystem negativ und von Null verschieden. Die in T ent- 
haltenen Vektoren der Energiestrémung und Impulsdichte verschwinden 
in K’ ebenso wie die aus M allein folgenden. Wahrend jedoch letztere 
bei der Vergré8erung von |q| ihr vorheriges Vorzeichen beibehalten, 
kehrt sich dies bei ersteren um, weil tv, und damit auch A¥ sein Zeichen 
wechselt. 

Die Frage, welcher Natur die bei bewegter Materie in U auftretende 
Energie ist, 14Bt sich von dem hier vertretenen, phanomenologischen 
Standpunkt aus nicht entscheiden. Das durch die Vektoren Yt und ¥B 
beschriebene Feld stellt ja nur eine Mittelwertbildung iiber das wirklich 
in der Materie vorhandene Mikrofeld dar. Im Sinne der Elektronentheorie 
kann es sich also bei — Uj) um einen Energiebetrag handeln, der von 
einem bei der Feldstarkenmittelung in seiner makroskopischen Wirkung 
verschwindenden Teil dieses Feldes herriihrt. Eine endgiiltige Klarung 
kann jedoch nur eine atomistische Theorie bringen. 


Zusammenfassung. 

Durch Hinzunahme des Energie-Impuls-Tensors der Materie zum 
elektrodynamischen, Minkowskischen Welttensor kénnen die Wider- 
spriiche, die sich aus der Unsymmetrie des letzteren und der PLANCK- 
schen Fassung des Gesetzes der Energietragheit ergeben, und die zu 
einer Nichterfiillung der Erhaltungssatze fiir Schwerpunkt und Dreh- 
impuls fiihren, beseitigt werden. Wahrend sich fiir statische Felder ohne 


ies eee me 
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Energiestr6mung nichts wesentlich Neues ergibt, da dann der Energie- 
Impuls-Tensor bis auf die Energiedichte in den dreidimensionalen Span- 
nungstensor ausartet, liefert die Aufspaltung des MrnKowsk1I-Tensors 
in einen ,,Spannungs- und einen ,,Strémungsanteil die Méglichkeit, 
den Materietensor fiir reine Strahlungsfelder in homogenen, ungeladenen 
Nichtleitern explizit anzugeben. Die Kraft, die eine in einen Korper 
eindringende Welle auf die Grenzflaiche zwischen Materie und Vakuum 
austibt, ergibt sich nach dem Ergebnis der hier durchgefiihrten Unter- 
suchung aus der Flachendivergenz von T und weicht im allgemeinen 
von dem tblichen, aus dem elektrodynamischen Welttensor allein be- 
rechneten Wert ab. Die Unsymmetrie des Energie-Impuls-Tensors in der 
Elektrodynamik der Materie steht nicht in Widerspruch zur PLANCKschen 
Fassung (1.2) des Gesetzes der Energietrigheit. Damit diirfte ein wesent- 
licher Einwand gegen den MinKkowskischen Welttensor behoben sein. 

Meinem hochverehrten Lehrer, Herrn Prof. Dr. MAx von LavE, 
gebuhrt fiir die Themenstellung und dauernde wertvolle Unterstiitzung 
beim Fortgang der Arbeit mein ganz ergebener Dank. Ebenso danke 
ich der Deutschen Forschungsgemeinschaft, die durch Gewahrung eines 
Stipendiums die Untersuchung erméglichte. 
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Gegenfeldfilter fiir Elektronenbeugung 
und Elektronenmikroskopie. 


Von 
H. BorrRscH. 
(Mitteilung aus der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt, Braunschweig.) 
Mit 5 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 24. September 1952.) 


Zur Beseitigung der unelastisch gestreuten Elektronen in Elektronenbeugungs- 
diagrammen und elektronenmikroskopischen Abbildungen wurde die Gegenfeld- 
methode weiterentwickelt. Das Resultat sind ,,Netz‘‘- und ,,Linsen‘‘-Filter hoher 
Trennscharfe und Bildpunktzahl, mit deren Hilfe der inkoharente Untergrund von 
Elektronenbeugungsdiagrammen unterdriickt und der Kontrast und das Auflésungs- 
vermégen elektronenmikroskopischer Abbildungen verstarkt werden kénnen. 


Einleitung. 

Die Beseitigung der unelastischen Streuung in Elektronenbeugungs- 
diagrammen und elektronenmikroskopischen Abbildungen ist ein Problem, 
das erst vor kurzem in Angriff genommen wurde}, da die experimentellen 
Schwierigkeiten wegen der Geringfiigigkeit der Energieverluste sehr groB 
erschienen. Die Mehrzahl der elementaren Geschwindigkeitsverluste in 
Richtung des Primarstrahls betragt bekanntlich nur einige 5 bis 20 eV °. 
Die schon seit LENARD bekannte Gegenfeldmethode erschien fiir dieses 
Problem besonders geeignet, da sie den allen elektrostatischen Methoden 
gemeinsamen Vorteil bietet, bei entsprechender Anwendung keine be- 
sonderen Anspriiche an die Konstanz der Hochspannung zu stellen. 
Selbstverstandlich muBte diese Methode so abgewandelt werden, daB 
durch das Filter der Bildaufbau nicht zerst6rt, sondern nur in kon- 
trollierbarer Weise verdndert wird. Diese Forderung bringt insofern 
Schwierigkeiten, da ja die Elektronengeschwindigkeit bis auf wenige 
Elektronenvolt durch das Filter abgebaut wird und die Elektronen- 
bahnen dann gegen Stérfelder besonders empfindlich sind. 


I. Netzfilter. 
1. Methode. . 
In der vorangegangenen Untersuchung (I. c.) war bereits iiber ein 
Elektronenfilter berichtet worden, das unelastisch gestreute Elektronen 
aus Elektronenbeugungsdiagrammen und elektronenmikroskopischen 
* Boerscu, H.: Optik 5, 436 (1949). — Naturwiss. 35, 26 (1948). 


* Vel. z.B. RutHEManNN, G.: Ann. Physik 6, 113 (1948) und MO6LLENSTEDT, G.: 
Optik 5, 499 (1949). 
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Abbildungen ausscheidet. Dieses Filter besteht im wesentlichen aus 
einer netzartigen Elektrode, die etwa aut Kathodenpotential aufgeladen 
ist (vgl. Fig. 1 und 2). Nur Elektronen, die das Objekt ohne Energie- 
verlust durchsetzt haben, kénnen gegen das Feld soweit anlaufen, daB 
sie das Netz erreichen, durch die Maschen hindurchtreten und auf der 
anderen Seite des Netzes durch das Feld wieder auf ihre urspriingliche 

« Elektronenqueli Geschwindigkeit beschleunigt wer- 
a ie den. Elektronen mit verminderter 
Geschwindigkeit werden dagegen 
1 durch das Feld vor dem Netz re- 
flektiert und so aus dem Strahlen- 


gang ausgefiltert. 


Fig. 1. Strahlengang fiir die Filterung von Elektronenbeugungsdiagrammen mit dem Netzfilter. 


Fig. 2. Netzfilter. 2 Vakuumrohr (Erdpotential); 2 Immersionsverzégerungslinse (L,); 3,4 Gegenelek- 
trode mit Netz (Kathodenpotential); 5,6 Immersionsbeschleunigungslinse und magnetische Linse (L3). 


Neben der Einhaltung gewisser elektronenoptischer Bedingungen 
(1. c. und Fig 4) ist fiir die Giite der Abbildung die Qualitat des Netzes 
entscheidend. Zuerst standen nur gewebte Drahtnetze mit einer Gitter- 
konstanten von etwa 0,1 mm und einer Durchlassigkeit von 30 bis 40% 
zur Verfiigung. Das Schattenbild dieser relativ grobmaschigen Netze 
iiberlagert sich dem Bilde und beeintrachtigt die Bildqualitat wesentlich. 
In der zitierten Untersuchung wurde daher eine ,,kompensierte Ver- 
schiebung‘‘ des Bildes vorgenommen, um das Schattenbild des Netzes 
za verwischen. 

Mit einem feineren Netz! (Gitterkonstante: 0,025 mm, Durchlassig- 
keit: 65 bis 70%) sind die Versuche inzwischen weitergefithrt worden. 


1 Dieses Netz stellte Herr Prof. Dr. Nits Hast, Nobelinstitut for fysik, Stock- 
holm, zur Verfiigung, wofiir ihm der Verf. auch an dieser Stelle herzlich dankt. 
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Infolge der kleineren Gitterkonstanten, der héheren Durchlassigkeit und 
der eleichmaBigeren Gitterstruktur geniigte schon eine leichte Defokus- 
sierung der Linse L, in Fig. 1, um eine Abbildung der Netzstruktur zu 
unterdriicken. Infolgedessen wurde die Methode der kompensierten 
Verschiebung nicht mehr angewendet. 


2. Anwendung. 
a) Elektronenbeugungsdiagramm Fig.3. In Fig. 3 wird die Wirksam- 
keit des Netzfilters durch die Gegeniiberstellung eines normalen unge- 
filterten (a) und eines gefilterten (b) Elektronenbeugungsdiagramms des 


a b 


Fig.3au.b. Anwendung des Netzfilters auf ein Elektronenbeugungsdiagramm von Aluminiumoxyd. 
a Ohne Filter. b Mit Filter, dU <4 eV. 


gleichen Objekts (y-Al,O,) demonstriert. Infolge der grobkristallinen 
Struktur sind die DEBYE-SCHERRER-Ringe in Einzelreflexe aufgelést. 
AuBerdem ist die Folie so dick, daB die Kristallgitterinterferenzen — in 
etwas ungewohnter Weise — im kontinuierlichen Untergrund unter- 
gehen (flaues Diagramm). 

Durch das Filter werden alle Elektronen ausgeschieden, die einen 
Geschwindigkeitsverlust A U von mehr als 4 eV erlitten haben. Die Folge 
ist eine erhebliche Intensitatsreduktion des Untergrundes gegeniiber den 
Kristallgitterinterferenzen und dementsprechend eine erhebliche Kon- 
traststeigerung des Diagramms. 

Durch diese Aufnahmen wird unmittelbar die bekannte Annahme be- 
wiesen, da die Kristallgitterinterferenzen auf elastische (koharente) 
Streuvorgange, der Untergrund dagegen auf unelastische (inkoharente) 
Streuvorginge zurtickzufiihren sind. Von besonderem Interesse ist 
ferner das Resultat, daB der Geschwindigkeitsverlust des Untergrundes 
groBer als. einige Elektronenvolt ist. Fiir die Entstehung des Unter- 
grundes ist also im wesentlichen die Anregung von Elektronentermen 
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verantwortlich und nicht die Wechselwirkung mit thermischen Gitter- 
schwingungen, die nur zu Geschwindigkeitsverlusten von weniger als 
1 eV fihren diirfte. 

Dieses Resultat steht im Gegensatz zu den Verhiltnissen bei Rént- 
geninterferenzen, bei denen man, von Ausnahmen abgesehen, annimmt, 
da8 der Untergrund vor allem durch Wechselwirkung mit thermischen 
Gitterschwingungen zustande kommt. 

Die beiden Aufnahmen wurden in gleicher Weise entwickelt und 
kopiert, jedoch wurden die Belichtungszeiten so gewahlt, daB der Unter- 
grund in beiden Diagrammen etwa gleiche Elektronendosis erhielt. Die 
Kontrastdifferenzen beider Aufnahmen sind also allein durch die Wir- 
kung des Elektronenfilters und nicht durch Umkopieren verursacht. 
Der noch verbliebene Untergrund in der gefilterten Aufnahme ist auf die 
Auslésung von Sekundarelektronen aus dem Gitter durch Ionenaufprall 
(vgl. 1. c.) zuriickzufiihren. 


b) Kixucui-Diagramme. Mit dem Netzfilter wurde auch das Pro- 
blem der Entstehung der Kikucui-Linien und -Bander in Elektronen- 
beugungsdiagrammen wieder aufgegriffent. Nach von LAvE? miissen an 
der Entstehung derartiger Interferenzerscheinungen inkohiarente Streu- 
vorgange beteiligt sein, die den Phasenzusammenhang der austretenden 
mit der eintretenden Strahlung aufheben, da sonst nur die bekannten 
diskreten Interferenzmaxima entstehen kénnten. Es blieb aber offen, 
welcher Art diese inkoharenten Streuvorgange sind, ob es sich um An- 
regung von Elektronentermen handelt, die im allgemeinen mit Energie- 
verlusten von mehr als einigen Elektronenvolt bis zu einigen 20 eV ver- 
kniipft ist oder um die Anregung von thermischen Gitterschwingungen, 
die nur Energieverluste von einigen Zehntel Elektronenvolt zur Folge 
hatte. Nach Ems .ie® sollten namlich die Kikucui-Bander eine un- 
mittelbare Folge der Anregung von Gitterschwingungen sein, wahrend 
nach von LAvE die KikucuI-Bander auf die dynamische Wechselwir- 
kung der inkoharenten gestreuten Elektronen mit dem Gitter zuriick- 
zufiihren waren. Seinerzeit wurde versucht*, durch Beugung an Eisen- 
und Diamanteinkristallen (DEByEsche Temperatur 420 bzw. 2340° K)° 
und Anderung der Temperatur (+ 20° C bis —180° C bei Diamant und 
+20 bis + 800°C bei FluBspat) die Anregungsbedingungen fiir die 
thermischen Gitterschwingungen moéglichst extrem zu gestalten. Merkliche 


1 Borrscu, H.: Bericht iiber die Tatigkeit der PTB im Jahre 1951, S. 28, 
Nr. 200. men 

2 Vgl. z. B. M. v. Lave: Materiewellen und ihre Interferenzen. Leipzig 1944. 

3 Emsiig, A. G.: Phys. Rev. 45, 43 (1934). 

4 Boerscu, H.: Z. techn. Phys. 18, 574 (1937). 

5 Nach LANDOLT-BORNSTEIN, Physikalisch-Chemische Tabellen, II. Erg.-Bd., 


S. 1232. Berlin 1935. 
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Unterschiede in den Diagrammen wurden hierdurch nicht hervor- 
gerufen. Mit aller Vorsicht wurde daher damals nur geschlossen, daB 
es auf diesem Wege nicht gelingt, die Anregungsbedingungen fiir die 
Warmeschwingungen geniigend zu variieren, um eine experimentelle 
Entscheidung fiir oder gegen Emsties Erklarungsversuch zu erhalten. 

Die jetzt durchgefiihrten Filterungsversuche fanden an KIKUCHI- 
Diagrammen von so diinnen Glimmereinkristallen statt, daB gleich- 
zeitig eine groBe Zahl von LavE-Interferenzen auftrat. Es zeigte sich, daB 
das gesamte Krxucui-Diagramm mit dem Filter (AU < 4 eV) zu beseiti- 
gen war und nur das Lavesche Interferenzfleckensystem bestehen blieb. 

Hiermit ist der unmittelbare Nachweis dafiir erbracht, daB unelasti- 
sche (inkoharente) Streuvorgange am Aufbau des KrkucuiI-Diagramms 
beteiligt sind, und daB auch das Kikucui-Diagramm auf Anregung von 
Elektronentermen mit Energieverlusten von mehreren Elektronenvolt und 
nicht auf Anregung von thermischen Gitterschwingungen zuriickzufiih- 
ren ist. Die friiheren Versuche des Verfassers stehen mit diesen Resul- 
taten im Einklang. Damit ist aber eine experimentelle Entscheidung 
gegen den Erklarungsversuch von EmsLie und fiir die LAuvEsche Theorie 
gefallen. 


II. Linsenfilter. 
1. Methode. 


In der vorangegangenen Untersuchung (1. c., FuBnote 9, S. 443) wurde 
darauf hingewiesen, daB Arbeiten im Gange sind, die normale elektro- 
statische Verzégerungseinzellinse zu einem: Filter weiterzuentwickeln. 
Diese Arbeiten muBten Ende 1948 wegen Demontage des Institutes 
abgebrochen werden und konnten erst nach Aufbau eines neuen Labo- 
ratoriums wieder aufgenommen werdent. Inzwischen hat nach Ver- 
éffentlichung der zitierten Untersuchung auch die AEG (SDL/Mosbach) 
ein Linsenfilter entwickelt ?. 

Schon die tibliche elektrostatische Einzellinse mit negativer Mittel- 
elektrode stellt ein Filter dar. Indessen ist ihre Filterung fiir diese 
Zwecke ungeniigend, da das Achsenpotential nur auf etwa 90% des 
Kathodenpotentials ansteigt. Es werden also nur Elektronen ausgefil- 
tert, die mehr als etwa 10% Geschwindigkeitsverlust erlitten haben. Fiir 
eine wirksame Filterung muB aber das Achsenpotential etwa Kathoden- 
potential erreichen und darf es nur um wenige Volt unterschreiten. Eine 
entsprechende Erhéhung des Achsenpotentials bringt jedoch Schwierig- 
keiten durch die gleichzeitig damit verbundene VergréBerung der Ab- 
bildungsfehler. 


1 Vgl. Borerscu, H.: Bericht iiber die Tatigkeit der PTB im Jahre LOSOFIS=28;5 
Nr. 180 und 1951, S. 28, Nr. 200. 


* MOLLENSTEDT, G., u. O. Rane: Z. angew. Phys. 3, 187 (1954). 
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Die Erhéhung des Achsenpotentials kann entweder durch Erhohung 
des Elektrodenpotentials um den restlichen Betrag von 10% bei den 
ublichen Linsen erfolgen oder durch Veranderung dieser Linsen, indem 
der Durchgriff der Mittelelektrode verringert wird. Da die Einfiigung 
einer Spannungsquelle von mehreren 1000 V zwischen Kathode und 
Mittelelektrode leicht AnlaB zu Spannungsschwankungen geben kann, 
wurde die Verringerung des Durchgriffs bevorzugt, indem der Durch- 
messer der Offnung der Mittelelektrode auf 0,1 bis 0,3 mm Durchmesser 
verkleinert wurde (vgl. Fig. 4). Diese Offnung befand sich in einer Platin- 
folie von 0,1 mm Starke. Um den Felddurchgriff durch diese Offnung 


S ‘Cum 


Fig. 4. Linsenfilter mit zentrierbarer Vorblende. 


noch weiter herabzusetzen, wurde die Feldstarke vor der Platinfolie 
durch ,,Vor‘’- und ,,Nach‘-Blenden gréBeren Durchmessers (3 mm @) 
verringert. Diese Blenden bilden ihrerseits Potentialgebirge aus, die wie 
Immersionslinsen wirken. Ihre Brennweite kann durch entsprechende 
Wahl ihres Abstandes von der Platinfolie wunschgemaB eingestellt 
werden. 

Die Brechkraft des resultierenden Linsensystems nimmt, wie bei den 
iiblichen elektrostatischen Linsen mit wachsender Spannung zunachst 
zu, erreicht ein Maximum, geht tiber Null zu negativen Werten, erreicht 
dort wieder einen Extremwert und strebt dann wieder tiber Null einem 
dritten (positiven) Extremwert zu usw. Auch bei diesem Linsensystem 
ist es — wie bei den iiblichen elektrostatischen Linsen — vorteilhaft, als 
Arbeitspunkt ein derartiges Maximum der Brechkraft zu wahlen, denn 
einmal ist dort die Verzeichnung und der Offnungsfehler am geringsten 
(Ubergang von kissen- zu tonnenférmiger Verzeichnung)!, zum anderen 
wird dort aber auch der differentielle chromatische Fehler zu Null’. 


‘1 Boerscu, H., u. H. Mant: DRP. v. 15. 11. 1938 Nr. 1733345. Vel. auch 
Rane, O.: Optik 4, 251 (1948). f 
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Durch entsprechende Dimensionierung der Vor- und Nachblenden 
wurde erreicht, daB sich der Arbeitspunkt dieses Systems im dritten 
Maximum der Brechkraft befindet, etwa 3 V vom Sperrpunkt der Linse 
entfernt (bei 27 kV Linsenspannung). 

Durch diese MaBnahmen sind die Linsenfehler gegentiber denen der 
iiblichen Linsen erheblich gesteigert, z.B. wachst der Offnungsfehler 
derartig, daB die Linse im allgemeinen nicht als hochauflésendes Objektiv 
verwendet werden kann, sondern ahnlich wie das Netzfilter nur als 
Projektiv (1. c.) oder besser als Zwischenprojektiv. Fiir geringere An- 
spriiche, wie z.B. fiir die in Fig. 5 wiedergegebenen Abbildungen, kann 
jedoch das benutzte System selbstverstandlich auch als Objektiv ver- 
wendet werden. ZweckmaBig ist es jedoch, auch bei diesen Aufnahmen 
die Divergenz der Primarstrahlung, z. B. durch eine vorgeschaltete Linse 
kurzer Brennweite, auf einen optimalen Wert herabzusetzen. Auch die 
iibrigen Bildfehler werden durch die Verkleinerung der Offnung der 
Mittelelektrode erheblich vergréBert, so z.B. der besprochene Verzeich- 
nungsfehler, und vor allem der chromatische Linsenfehler. Der chro- 
matische Linsenfehler begrenzt letzten Endes auch das Auflésungsver- 
mégen, wie sich anschaulich sehr einfach aus dem Verhdltnis der Breite 
der primaren Geschwindigkeitsverteilung (Uxathode etwa 0,5 bis 1 eV bei 
den jetzigen Wolframkathoden) zu der Minimalgeschwindigkeit im Filter 
von AU=}3 bis 10eV ergibt. Eine Reduzierung des chromatischen 
Fehlerscheibchens ware also durch Reduzierung der Breite der primaren 
Geschwindigkeitsverteilung méglich. 

Wie bei allen Linsen war auch bei der Filterlinse eine Gesichtsfeld- 
blende notwendig, um Stérungen durch Randstrahlen auszuschalten. 
Diese Gesichtsfeldblende muBte wegen der geringen Ausdehnung des 
verwendungsfahigen Bildbereichs relativ klein gehalten werden (0,05 bis 
0,1mm @) und wahrend des Betriebes durch einen Kreuztisch justiert 
werden k6énnen. 

Da der Elektronenstrahl durch den sehr hohen und schmalen Sattel 
des Potentialgebirges hindurchgefadelt werden muB, ist das Linsenfilter 
gegen Dezentrierung der Elektroden und gegen Neigungsinderung des 
Primarstrahls auBerst empfindlich. Um derartige Einfliisse zu kompen- 
sieren, wurde auch die auf Hochspannung befindliche Vorblende auf 
einen Kreuztisch gesetzt, der waihrend des Betriebes justiert werden 
konnte (vgl. Fig. 4). 

Unter diesen Voraussetzungen betrug die Zahl der Bildpunkte etwa 
150 bis 200 langs eines Bilddurchmessers. Bestimmt wurde diese Zahl 
aus dem Durchmesser der Bildfehlerscheibchen. Die Brennweite dieser 
Linse ergab sich im Arbeitspunkt zu etwa f=:2,0 mm. Hierbei befand 
sich die abgebildete Objektebene noch im abgeschirmten Raum der auf 
Erdpotential befindlichen Linsenelektrode. 
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2. Anwendung. 

ae € Wirkung des Linsenfilters wird in Fig. 5 demonstriert!. Das 

Objekt, eine geadtzte Goldfolie mit einigen Léchern, ist relativ dick und 

daher, wie die beiden oberen, normal belichteten Aufnahmen der Fig. 5 


Fig.5a u. b. Anwendung des Linsenfilters auf die elektronenmikroskopische Abbildung einer dicken 
Goldfolie. Die unteren Aufnahmen sind langer belichtet als die oberen und gegen diese etwas gedreht und 
hGher vergroBert. a Ohne Filter. b Mit Filter, JU < 5 eV. 


zeigen, fiir Elektronen relativ undurchsichtig. Die Wirkung der Filte- 
rung macht sich in diesen beiden Aufnahmen nur dadurch bemerkbar, 
daB die ohnehin schwache Aufhellung in einigen Bereichen auBerhalb 
der Locher durch das Filter noch weiter reduziert wird. Die eigentliche 
Wirkung des Filters kommt jedoch erst in den beiden unteren Auf- 
nahmen der Fig. 5 zum Ausdruck, die wesentlich langer mit Elektronen 
belichtet sind, so daB die Elektronendichte gewisser Bereiche mittlerer 

1 Diese Aufnahmen wurden mit einer gegeniiber Fig. 4 etwas geanderten An- 


ordnung gewonnen. Au®erdem wurde das von der Filterlinse erzeugte Bild mit 
einem normalen Projektiv elektronenoptisch nachvergrofert. 
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Schwiarzung in beiden Aufnahmen ungefahr iibereinstimmt. Die Wir- 
kung des Filters dokumentiert sich in einer auBerordentlichen Steigerung 
der Kontraste und, wie erkennbar, auch in einer Steigerung des Auf- 
l6sungsvermogens. 


Zusammenfassung. 

Die Entwicklung der Gegenfeldmethode hat also zu Netz- und 
Linsenfiltern mit relativ hoher Trennscharfe bei hinreichender Bildpunkt- 
zahl gefiihrt. Begrenzt wird das Leistungsvermégen dieser Anordnungen 
im wesentlichen durch die Breite der primaren Geschwindigkeitsver- 
teilung. 

Wegen des groBen Gesichtsfeldes ist das Netzfilter besonders ge- 
eignet fiir die unmittelbare Filterung von Elektronenbeugungsdiagram- 
men, wahrend das Linsenfilter mit senem kleinen Gesichtsfeld zunachst 
eine entsprechende Verkleinerung des Beugungsdiagramms notwendig 
machen wiirde. Falls eine derartige Verkleinerung des Beugungsdia- 
gramms iiberhaupt durchfiihrbar ist — es miissen gewisse Bedingungen 
iiber die Divergenz der Strahlung eingehalten werden —, so ist der 
hierfiir notwendige experimentelle Aufwand zumindest von gleicher 
GréBenordnung wie fiir das Filter selbst. Andererseits ist das Linsen- 
filter besonders geeignet fiir die Anwendung auf elektronenmikroskopi- 
sche Abbildungen, da hier trotz der geringen Ausdehnung des Gesichts- 
feldes die hohe VergréBerung durch das Filter selbst die Einsparung 
einer VergréBerungszwischenstufe erméglicht. AuBerdem scheint das 
Linsenfilter in geringerem AusmaB8 AnlaB zu einem Untergrund durch 
Auslésung von Sekundarelektronen an der Gegenspannungselektrode 
zu geben wie das Netzfilter. 

Die Untersuchung von Elektronenbeugungsdiagrammen mit dem 
Netzfilter gestattete den direkten Nachweis, daB der Untergrund dieser 
Diagramme von unelastisch gestreuten Elektronen stammt, deren Ge- 
schwindigkeit um mehrere Elektronenvolt im Objekt verringert worden 
ist. Dies gilt auch fiir den strukturierten Untergrund von KrkucuI-Dia- 
grammen. Der Untergrund in Elektronenbeugungsdiagrammen kommt 
also nicht wie in Réntgeninterferenzdiagrammen durch Wechselwirkung 
mit den Warmeschwingungen des Kristalls zustande. 

Die Anwendung des Linsenfilters zur Kontraststeigerung und Auf- 
lésungsverbesserung wird an der Abbildung einer relativ dicken Gold- 
folie demonstriert. Es ist zu erwarten, daB diese Methode ihre besonderen 
Vorteile bei der Abbildung von Schnitten biologischer Objekte ent- 
falten wird. 
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Messung des Abklingens der Phosphoreszenz 
bei einigen Alkalihalogeniden. 
Von 
H. NEvERT und Tu. Retz-Scumipt. 
Mit 4 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 29. September 1952.) 


Bei mit Thallium aktivierten Alkalihalogenid-Kristallen tritt, wie beim KCl (TI) 
schon langer bekannt ist, nach Bestrahlung z.B. mit einer intensiven y-Strahlung 
eine kraftige Phosphoreszenzstrahlung auf, die erst nach Minuten oder Stunden 
wieder abgeklungen ist. Das Abklingen der Phosphoreszenz wurde nach der 
Szintillationsmethode bei Kristalltemperaturen von etwa —50°C, +5°C und 
Zimmertemperatur mit einem Photosekundarelektronenvervielfacher 931 A und 
Impulsverstarker ausgemessen. Die stark temperaturabhangigen Abklingkurven 
sind bei den drei hier untersuchten Kristallen NaJ (Tl), KJ(Tl) und KCI(Tl) in 
den einzelnen Temperaturbereichen jeweils durchaus von 4hnlicher Gestalt. Es 
zeigte sich, daS man auf die Méglichkeit eines stérenden Einflusses der Phospho- 
reszenz auf die Ausmessung energiearmer f- und y-Strahlen nach der Szintillations- 
methode achten muB. 


Einleitung. 

Zum Nachweis harter Réntgen- und y-Strahlung werden bei der 
Szintillationsmethode vorzugsweise NaJ- und K J-Kristalle mit Thal- 
lium-Zusatz verwendet. Unter Ausnutzung der verhaltnismaBig haufi- 
gen Bildung von radioaktivem J1*8* gemaB J'? (m, y) J18°* (T=24,99 min) 
ist es auch méglich, langsame Neutronen mit einer recht giinstigen Nach- 
weiswahrscheinlichkeit zu zahlen. Da man hierbei sowohl Szintillationen 
von der beim radioaktiven Zerfall von J'*** emittierten y-Strahlung als 
auch von den gleichzeitig auftretenden f-Strahlen bekommt, wird man, 
um eine moéglichst hohe Nachweiswahrscheinlichkeit zu erzielen, ver- 
suchen, auch noch die kleineren Szintillationsimpulse mit zuregistrieren. 

Bei solchen Versuchen mit einer Ra-+ Be-Neutronenquelle von 
35 mC wurde beobachtet, daB nach Beendigung der Bestrahlung des 
Kristalls neben der erwarteten charakteristischen J!°8-Halbwertszeit 
noch andere sehr intensive, rasch abklingende Szintillationserscheinun- 
gen mit geringer Impulsamplitude auftraten. Es zeigte sich, daB diese 
Erscheinung eine Folge der intensiven Bestrahlung der Kristalle mit 
der y-Strahlung des verwendeten Ra+ Be-Praparats war. Da die be- 
obachteten Abklingeffekte stark von den Versuchsbedingungen (Tem- 
peratur des Kristalls, Begrenzung der noch registrierten Impulshéhen, 
Dauer und Intensitat der Bestrahlung mit y-Strahlen) abhangig waren, 
konnte es sich nur um eine Phosphoreszenz der verwendeten Kristalle 


Zeitschrift fiir Physik. Bd. 134. 12 
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handeln. Es scheint also méglich, auch die Phosphoreszenzerscheinungen 
geeigneter Kristalle durch die bei der Szintillationsmethode erfolgende 
Zahlung einzelner Szintillationsimpulse zu untersuchen. Andererseits 
sind Phosphoreszenzmessungen an NaJ(Tl) und KJ(Tl) besonders 
wiinschenswert, um die ‘Stérungen kennen zu lernen, die infolge der 
Phosphoreszenz bei der Messung von f- und y-Strahlen nach der Szin- 
tillationsmethode bei diesen Kristallen eintreten kénnen. Es wurden 
daher einige orientierende Messungen an diesen Kristallen und zum Ver- 
gleich dann noch an NaCl und dem schon haufiger untersuchten KCI(T]) 
durchgefiihrt. 


Mepmethode. 


Die Apparatur wird durch das Blockdiagramm der Fig. 1 dargestellt. 
Die NaJ(Tl)- und KJ(Tl)-Kristalle wurden vom Laboratorium Dr. 
Kortu! als fiir die Szin- 
tillationsmethode  geeig- 
nete Kristalle bezogen. 
Beim NaCl-Kristall han- 
delte es sich um einen 
nattirlich §gewachsenen 


Fig.1. Blockdiagramm der MeBapparatur. K Kristall; L Licht- 
leiter; V Vorverstarker; H Hauptverstérker; D Diskriminator; 


256 Untersetzer; Z Zahlwerkstufe Steinsalzkristall. DerKCl- 


Kristall enthielt 1Gew.-% 
Tl-Zusatz. Die Szintillationen wurden mit einem Photosekundarelek- 
tronenvervielfacher RCA 931A mit Proportionalverstarker und Thyratron- 
Diskriminatorstufe registriert. Wegen der auftretenden hohen Impuls- 
zahlen wurde zwischen Diskriminatorkreis und Zahlwerkstufe ein 25 6fach- 
Untersetzer eingeschaltet. Da es sich um die Registrierung von Impulsen 
handelte, die jeweils von einem einzelnen Elektron aus der Photokathode 
des Photosekundarelektronenvervielfachers herriihren, muBtein manchen 
Fallen auf den Dunkeleffekt desselben geachtet werden. Der Verviel- 
facher wurde daher mit Trockeneis gekiihlt. Um die Temperatur der 
Kristalle unabhangig von der des Vervielfachers und des Verstirkers 
einstellen zu kénnen, war es notwendig, diese ttber einen Lichtleiter an 
den Vervielfacher anzuschlieBen. Als Lichtleiter diente ein polierter 
Plexiglasstab. Kontrollversuche ergaben, daB8 der Plexiglaslichtleiter 
keine langperiodische Phosphoreszenz aufweist. Es sei aber darauf hin- 
gewiesen, da wahrend der Bestrahlung von Plexiglas mit intensiver 
y-Strahlung schwache Szintillationsimpulse zu beobachten sind. 

Zur Bestrahlung der Kristalle wurde ein Ra-Praparat (ohne Be) von 
etwa 9 mg in einem Abstand von etwa 20 mm vom Kristall angebracht. 
Die Messungen begannen im allgemeinen 3 bis 6 sec nach dem Ende der 
Bestrahlung. Die Phosphoreszenzmessungen wurden nach Méglich- 


1 Laboratorium Dr. K. Korru, Kiel, Diibelsberger Weg 23. 
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keit bei drei verschiedenen Temperaturen der Kristalle durchgefiihrt 
bei Zimmertemperatur (a), bei 0 bis 10° C (b) und bei etwa —50° € (c). 
Bei den Messungen bei tiefen Temperaturen wurde der Kristall mit 
Vervielfacher und Vorverstarker in ein groBes DEWAR-GefaB eingebaut, 
das mit Trockeneis gefiillt war. 


) 


Mefergebnisse. 
a) KJ(Tl). Fig. 2 zeigt die gemessenen Abklingkurven der Phos- 
phoreszenz beim K J (TI). Die Bestrahlungsdauer war hier bei allen drei 
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Fig. 2. Abklingkurven der Phosphoreszenz bei KJ(Tl). Kurve a: Kristall auf Zimmertemperatur; Bestrah- 
lungsdauer 2 min. Kurveb: Kristalltemperatur etwa + 5° C; Bestrahlungsdauer 2min. Kurvec: 
Kristalltemperatur etwa — 50°C; Bestrahlungsdauer 2 min. 


Messungen die gleiche (2 min). Die bei der tiefen Temperatur aufge- 
nommene Kurve c ist charakterisiert durch ein rasches Abklingen der 
Lichtintensitat wahrend der ersten Minuten. Bei der im 0°-Bereich 
aufgenommenen Kurve  tritt dieser Abfall wesentlich schwacher auf. 
Bei der der Zimmertemperatur entsprechenden Kurve a wird der rasche 
Abfall am Anfang nicht beobachtet. Das Abklingen erfolgt vielmehr 
im ganzen gleichmaBig und iiberwiegend exponentiell, insbesondere auch 
wahrend der ersten Minuten. Auch bei einer gesonderten Untersuchung 
des ersten Abklingens konnte fiir die Zeiten grdBer als 1 sec keine star- 
kere Abweichung vom exponentiellen Abfall festgestellt werden. . Bei 
allen Kurven erfolgt das spatere Abklingen praktisch exponentiell, wo- 
bei der Abklingkoeffizient mit der Temperatur ansteigt. 

b) NaJ (Tl). Wie aus Fig. 3 ersichtlich, zeigt die der tiefen Ten:- 
peratur entsprechende Kurvec ebenfalls ‘einen raschen, wenn ~auch: 
weniger ausgepragten Abfall wahrend der ersten Minuten. Die bei 
Zimmertemperatur aufgenommene Kurve a zeigt in diesem. Fall einen 

42% 
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besonders charakteristischen, gleichmaBigen und von Anfang an prak- 
tisch exponentiellen Abfall der Lichtintensitat. 


Abklingzeit 
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Fig. 3. Abklingkurven der Phosphoreszenz bei NaJ(Tl) und bei NaCl. Kurvea: Kristall auf Zimmertem- 
peratur; Bestrahlungsdauer 2min. Kurvec: Kristalltemperatur etwa — 50°C; Bestrahlungsdauer 1 min. 
Kurve d: Kristalltemperatur etwa — 50°C; Bestrahlungsdauer 2 min. 


c) KCl(Tl). Beim KCI1(Tl) sind friiher schon Abklingkurven der 
langperiodischen Phosphoreszenz gemessen worden [1], [2]. Um die 
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Fig. 4. Abklingkurven der Phosphoreszenz bei KCl(Tl). Kurvea: Kristall auf Zimmertemperatur; Be- 
strahlungsdauer 1 min. Kurvedb: Kristalltemperatur etwa + 5°C; Bestrahlungsdauer 1 min. Kurvec: 
Kristalltemperatur etwa — 50°C; Bestrahlungsdauer 14 min. 


Zuverlassigkeit der hier verwendeten MeBmethode zu tiberpriifen, wurde 
daher die Abklingkurve bei Zimmertemperatur erneut gemessen und 
auch Kurven fiir die beiden tiefer liegenden Temperaturbereiche auf- 
genommen. Fig.4 zeigt die MeBresultate. Bei der tiefsten Temperatur 
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tritt anfanglich wieder wie bei KJ (TI) ein sich tiber ein langeres Zeit- 
intervall erstreckender rascher Abfall aus. Auch die Kurve } zeigt diesen 
wahrend der beiden ersten Minuten. Die Kurve a fiir Zimmertemperatur 
zeigt in der logarithmischen Auftragung wieder ein recht gleichmaBiges 
Absinken der Lichtintensitét. Auch hier erfolgt in allen Temperatur- 
bereichen das Abklingen bei spiateren Zeiten wieder praktisch ex- 
ponentiell. 

d) NaCl. Zum Vergleich mit den oben genannten, stark Tl-akti- 
vierten Kristallen wurde bei einem natiirlich gewachsenen NaClI-Kristall 
nach einer Phosphoreszenz gesucht. Es wurde auch eine solche mit 
starker Temperaturabhangigkeit beobachtet, die aber gegeniiber den 
obigen Fallen um 2 bis 3 GréBenordnungen schwacher ist und daher 
nicht naher diskutiert werden soll. Eine charakteristische Kurve fiir 
etwa —50°C ist in Fig. 3 mit aufgetragen. 

Bei KC1(Tl) und NaCl konnten mit der hier verwendeten Apparatur 
mit dem Vervielfacher 931A keine Szintillationen wahrend der Bestrah- 
lung mit Teilchen oder mit y-Strahlung wahrgenommen werden. Még- 
licherweise liegt das darin begriindet, daB die Emissionsspektren der 
beiden Kristalle ganz im UV liegen, wahrend z. B. das Emissionsspektrum 
des KJ(Tl) im wesentlichen im Sichtbaren liegt. 

Die Form der Abklingkurve hangt noch von der Bestrahlungsdauer 
ab. Zur Uberpriifung dieses Einflusses wurde der K J (T1)-Kristall im 
gekiihlten Zustand verschieden lang, aber mit gleicher Gesamtstrah- 
lungsmenge (Bestrahlungsdauer x Strahlungsintensitat) bestrahlt. Bei 
kurzer Bestrahlungsdauer trat der starke Abfall am Anfang der Abkling- 
kurve wesentlich kraftiger hervor. ’ 


Diskussion. 


Das zeitliche Abklingen der Phosphoreszenz bei Alkalihalogeniden 
ist frither in der Hauptsache am KC1(T1) studiert worden. Die Versuche 
von BUNGER und Fiecusie [J], die sich aber nur auf eine Zeit von etwa 
3 min erstreckten, zeigten, daB das Abklingen wahrend dieser Zeit recht 
gut durch eine Exponentialfunktion dargestellt werden kann. Dabei 


nahm der Exponentialkoeffizient A in dem von ihnen untersuchten 
const 


Temperaturbereich von 295 bis 345° K nach einem e T -Gesetz mit 
der Temperatur zu. Die am KCI(Tl) fiir Zimmertemperatur gefundene 
Abklingkurve ist mit der von BincerR und FLecusic gefundenen Ab- 
klingfunktion durchaus vereinbar. Die hier infolge der vergroBerten 
Empfindlichkeit der angewandten MeBmethode tiber erheblich langere 
Zeiten durchgefiihrten Messungen haben aber gezeigt, daB die Erschei- 
nung der Phosphoreszenz bei den Alkalihalogeniden mit Tl-Zusatz besser 
durch Kurven der Art der Fig. 2—4 dargestellt wird. 
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Wie schon mehrfach dargestellt worden ist [4], [5], sollte man bei 
derartigen Vorgangen fiir das zeitliche Abklingen unter stark verein- 
fachten Annahmen entweder exponentielle oder hyperbolische Funktio- 
nen erwarten. Die Lichtemission bei der Phosphoreszenz entsteht be- 
kanntlich, wenn die Elektronen, die beim Bestrahlungsvorgang von 
neutralen Atomen im Grundzustand abgelést werden, wieder zur Re- 
kombination kommen. Sind in einem Zeitintervall der Phosphoreszenz 
gentigend freie Elektronen vorhanden, die zu Rekombinationsvorgangen 
z.B. mit ionisierten Aktivator-Ionen bereitstehen, dann mu8 man, da 
die Rekombination ein bimolekularer ProzeB ist, iiberwiegend ein zeit- 
lich hyperbolisches Abklingen der Lichtemission erwarten. Ist die Mehr- 
zahl der Elektronen aber nach der Bestrahlung in Haftstellen abgewan- 
dert, so daB sie erst nach einer thermisch bedingten spontanen Abspal- 
tung aus denselben wieder zur Rekombination zur Verfiigung stehen, 
so ist in dem betreffenden Zeitintervall die Wahrscheinlichkeit fiir diese 
spontane Abspaltung von den Haftstellen fiir die Abklingung vorherr- 
schend. Dann mu8 man in erster Linie ein exponentielles, stark von der 
Temperatur abhangiges Abklingen erwarten. Sicherlich kann man aus 
den hier vorliegenden Messungen tiber das Abklingen der Phosphoreszenz 
allein keine endgiiltigen Schliisse auf die fiir die Phosphoreszenz von 
Alkalihalogenid-Kristallen giiltigen Prozesse gewinnen, da die Vorgange 
sicher wesentlich komplexer sind, als daB sie an Hand dieser beiden 
vereinfachten Modelle gedeutet werden k6énnen. 

Der Fall des KCI1(Tl) ist bereits im Anschlu8 an Messungen bei 
Zimmertemperatur von Birus und ZIEROLD [2] betrachtet worden. 
Dort wird, wie auch schon friither bei ANTONOW-ROMANOWSEI [3] 
(s. auch [4]), das Verhalten der Gesamtintensitat betrachtet. Dabei 
wird darauf hingewiesen, daB in einem betrachtlichen Zeitintervall das 


Abklingen der Gesamtintensitat nach einem hyperbolischen Gesetz 
JL 1 


>= = 7, erfolgt und in komplizierter Weise von der Tem- 
my MAT) 
peratur abhangt. 

Tragt man in der gleichen Weise die Kurven 2c und 3c in zweifach 
logarithmischem Ma8stab auf, so findet man, daB auch hier die MeB- 
punkte fiir gewisse Zeitintervalle in guter Naherung auf Geraden liegen, 
z.B. fiir NaJ (Tl) wahrend der ersten 8 bis 10 min, bei K J (Tl) wahrend 
der 2. bis 5. min. Das wiirde nach Brrus und ZrERoLp bedeuten, daB 
das zeitliche Abklingen der Gesamtintensitat in diesen Zeitintervallen 
vorwiegend einem hyperbolischen Gesetz folgt. 

Bei der Betrachtung der hier vorliegenden Kurven entsteht allerdings 
der Eindruck, daB man es wahrscheinlich mit mindestens zwei Arten 
von Prozessen zu tun hat. Bei der einen Art erfolgt das Abklingen ver- 
haltnismaBig rasch, in wenigen Minuten, bei der anderen sehr viel lang- 
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samer. Die MeBresultate bei den langperiodischen Vorgangen ergeben 
in allen Fallen zwanglos ein exponentielles Abklingen. Dabeinimmt auch 
in dem hier untersuchten weiten Temperaturbereich die Abklingzeit mit 
abnehmender Temperatur stark zu. 

Da man es bei den langperiodischen Ausliufern der Kurven a, b 
und ¢ z.B. von KJ (Tl) mit ein und demselben ProzeB zu tun hat, geht 
aus einer Abschatzung der diesem Proze8 zuzuschreibenden Lichtsumme 
hervor. Man extrapoliert dazu die das Abklingen kennzeichnende Ex- 
ponentialfunktion bis zur Zeit t= 0; die Lichtsumme ist dann gleich dem 
Quotienten J)/A (J) = extrapolierte Intensitat dieses Prozesses bei t = 0: 
4 = Abklingkonstante des Prozesses ]=I,- ¢~*'). Die so ermittelten 
Lichtsummen weichen nicht starker voneinander ab, als man gemaB der 
Genauigkeit der Versuche erwarten kann. 

Das Abklingen wahrend der ersten Minuten wird offenbar von einem 
oder mehreren weiteren Prozessen beherrscht, deren Abklingzeiten we- 
sentlich kiirzer sind. Man kann versuchen, durch Abziehen des lang- 
periodischen Anteils von der Gesamtkurve wenigstens qualitativ die 
Form der Abklingkurven der kiirzerperiodischen Anteile zu finden. Ein 
Vergleich der so gewonnenen Kurven zeigt z.B. beim KJ (T1), daB auch 
hier das Abklingen mit steigender Temperatur rascher erfolgt. Aus der 
Gestalt dieser Differenzkurven laBt sich aber nicht eindeutig entscheiden, 
ob es sich tiberwiegend um exponentiell oder um hyperbolisch abklin- 
gende Vorgange handelt. Sie weisen eher darauf hin, daB es sich auch 
hier noch um die Uberlagerung mehrerer Prozesse handelt. Das starkere 
Hervortreten dieser kiirzerperiodischen Vorgange bei tiefen Tempera- 
turen kommt dadurch zustande, daB der Beitrag der langerperiodischen 
Prozesse zur Gesamtkurve in den ersten Minuten relativ gering ist. Bei 
Zimmertemperatur ist die Intensitaét der letzteren aber auch schon zu 
Beginn so betrachtlich, daB die kurzperiodischen -Vorgange dagegen 
praktisch nicht zum Ausdruck kommen. 


Auswirkung der Phosphoreszenzerscheinung auf das Zdahle: 
mit Szintillationszahlern mit Na] (T1)- und KJ (T1)-Kristallen. 


Bei der Registrierung energiearmer, aber intensiver y- und f-Strah- 
lung mit Szintillationszdihlern wird man auf die Méglichkeit einer Sto- 
rung der MeBresultate durch die Phosphoreszenz achten miissen. Zwar 
riihren die von dieser kommenden Impulse immer nur von einem Elek- 
tron an der Photokathode her. Infolge der méglicherweise hohen Zahl 
solcher Impulse mu8 man aber aus statistischen Griinden auch mit einer 
betrachtlichen Zahl gréBerer Impulse rechnen. Nach Messungen von 
Morton und MitcHett [6] am Photosekundarelektronenvervielfacher 
931A bekommt man namlich fiir 10* Impulse, die gerade dem einen 
Anfangselektron entsprechen, bereits etwa 10 Impulse, deren Amplitude 


<> ho - 
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5 Elektronen an der Photokathode und 1 Impuls, dessen Amplitude 

10 Elektronen entspricht. Da je nach der Dauer der Bestrahlung mit 
y-Strahlen und der Temperatur des Kristalls verschiedenartige mittlere 
Abklingzeiten fiir die Phosphoreszenz auftreten kénnen, mu8 man be- 
sonders bei der Ausmessung kurzer Halbwertszeiten radioaktiver Zer- 
fallsvorgange auf diese Erscheinung achten. 


Dem Direktor des Instituts, Herrn Professor Dr. FLEISCHMANN, 
danken wir fiir die Bereitstellung der Mittel zur Durchfiihrung der 
Untersuchungen und fiir zahlreiche Diskussionen. 
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Theorie der Versetzungen 
in eindimensionalen Atomreihen. 
III. Versetzungen, Eigenbewegungen und ihre Wechselwirkung*. 


Von 
ALFRED SEEGER, HANS DONTH und ALBERT KOCHENDORFER. 
Mit 4 Figuren im Text. 
(Eingegangen am 1. Oktober 1952.) 


Der vorliegende Teil befaBt sich mit der Wechselwirkung zwischen Versetzungen 
und Schallwellen. Es wird gezeigt, daB es gewisse Kombinationen von thermischen 
Wellen gibt, die trotz der Beriicksichtigung von Nichtlinearitaten in den Kraft- 
gesetzen einfache, an Eigenschwingungen erinnernde Eigenschaften haben. Wir 
bezeichnen sie deshalb als oszillatorische Eigenbewegungen. In Analogie dazu 
werden Versetzungen als translatorische Eigenbewegungen beschrieben. Im Rah- 
men des sog. FRENKELschen Versetzungsmodells lassen sich mit Hilfe der BAck- 
LUND-Transformation, deren wichtigste Eigenschaften in Punkt 3 besprochen 
werden, einfache Gesetze fiir die Superposition von Eigenbewegungen aufstellen. 
Die Eigenschaften der sich so ergebenden Wellengruppen und ihre Wechselwirkung 
mit Versetzungen werden in Punkt 4 und 5 untersucht. Es zeigt sich, da die 
Wechselwirkung im Rahmen des eindimensionalen kontinuierlichen Modells keine 
Dampfung bewegter Versetzungen zur Folge hat. Eine solche ergibt sich, wie in 
Punkt 6 ausgefiihrt wird, erst in dreidimensionalen Modellen und bei Beriicksich- 
tigung der diskontinuierlichen Struktur der Kristalle. Weitere Uberlagerungen von 
Eigenbewegungen, die fiir die Entstehung von Versetzungen von Bedeutung sind,. 
werden in Teil IV untersucht werden. 


1. Einleitung und Problemstellung. 
In zwei friiheren Arbeiten!;? haben wir uns mit dem sog. FRENKEL- 
schen Gittermodell fiir Versetzungen befaBt und dabei als Differential- 
gleichung fiir die Atomverschiebung q (&, ¢) die Gleichung 


oq deg Digit en GAL) 1 
—s a , 
ae RMT EE ue 
bzw. ihre normierte Form _ 
2 2 . 
Cu Le Cu cS. sin 4 (1 b) 


Ox oy 
_ (x = normierte Ortskoordinate, ‘y = normierte Zeitkoordinate) benutzt. 
Gl. (1b) entsteht aus dem streng giiltigen Differentialgleichungssystem 


* Die Punkte 3 bis 5 fuBen im wesentlichen auf der Diplomarbeit von H. DontTH 


an der Technischen Hochschule Stuttgart. 1951. >: 
1 KocHENDORFER, A., u. A. SEEGER: Z. Physik 127, 533 (1950) (als I zitiert).. 
2 Specer, A., u. A. KocHenDOrFER: Z. Physik 130, 321 (1951) (als II zitiert). 
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[vgl. I, Gl. (10), (10a)} 


1 eu 
ia (uw (x +h, y) + (x- h, vy) —24 (x, y)) — at = = sin u 0) 
6s no" =n#h (m = 0, +1, +2,...) 
“0 


durch eine TAyLoR-Entwicklung nach Potenzen von # und Vernach- 
lissigung hdherer Potenzen!. Gl. (1b) ist also nur eine Naherung fiir 
die partielle Differentialgleichung unendlich hoher Ordnung 


elu g Oru 2 oe sa eee 
+ ay SeUey ga) ite ween By2  Sinw (2a) 


ex? 


die mit Gl. (2) gleichwertig ist. Die Verwendung der Gl. (1a) an Stelle 
der strengen Gl. (2a) entspricht dem Ersatz des Diskontinuums durch 
ein Kontinuum. Sie wird dadurch gerechtfertigt, daB man mit Hilfe 
von Gl. (1a) eine Fille von Ergebnissen erhalt, die auf anderem Wege 
kaum zu erhalten sein werden. Auf einige Probleme, bei denen die 
Beriicksichtigung der diskontinuierlichen Struktur der Kristalle auf 
wesentlich andere Ergebnisse fiihrt als die an die Kontinuumsmechanik 
angelehnte Rechenweise nach Gl. (1b), werden wir in Punkt 6 eingehen. 

In Punkt 2 wird dargelegt werden, in welcher Weise das FRENKELSche 
Modell Erweiterungen der harmonischen Gitterschwingungen enthalt, 
die wir als oszillatorische Eigenbewegungen bezeichnen. Daran anschlie- 
Bend diskutieren wir den Begriff der Eigenbewegungen in einem Gitter 
und deren Wechselwirkungen. Von den zu diesen Eigenbewegungen ge- 
hérenden Uberlagerungs- und Schwebungsformen besprechen wir in 
Punkt 4 die zu den oszillatorischen Eigenbewegungen gehdrenden Wellen- 


gruppen und in Punkt 5 deren Wechselwirkung mit Versetzungen. Auf _ 


weitere Uberlagerungsformen von Eigenbewegungen, die vor allem bei 


der dynamischen Behandlung der Versetzungswechselwirkung und Ver- — 


setzungsentstehung eine Rolle spielen, werden wir in Teil IV eingehen. 
Das mathematische Hilfsmittel fiir die Behandlung der eben skiz- 
zierten Probleme ist die sog. BAc -KLUND-Tr ation, die es erlaubt, 


eine okie nas ey oles von pb alisch interessanten 
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gleichnamiger Versetzungen darstellen, und daf man aus diesen stati- 
schen Lésungen durch eine Lorentz-Transformation die mit Unter- 
schallgeschwindigkeit v< 1 gleichformig bewegten Zustinde 


seme ead (3) 


gewinnen kann'. Wir glauben jedoch, da8 von diesen Lésungen mit 
O<v< 1 aus energetischen Griinden nur die schon von FRENKEL und 
KONTOROVA? angegebene und untersuchte gleichférmig bewegte Einzel- 
versetzung (k = 1) auf physikalische Probleme angewendet werden kann. 

Eine zweite Schar von Lésungen, die mit Uberschallgeschwindigkeit 
v >1 bewegte Zustande beschreibt, bekommt man in der Form 


u = Uy a) 499 (4) 


Den Ubergang von Gl. (3) zu Gl. (4) nennen wir 7-Transformation. Er 
ist mit einer kleinen Modifikation auch fiir die von FRANK und VAN DER 
MERWE? im statischen Fall (unter anderem in Verbindung mit dichtesten 
Kugelpackungen) betrachteten Differentialgleichung > 


“3 Cu eu 


‘moglich. Ist nadmlich © , 

Te ' 7 x—vy 

° 1 — Kt. |————__ 6a 

Trebioatesinerig tractie coqudinelis)/ (Fa), 54 Hig Seah 4 
wtetnitent f) oMaguih-miieheipeniess paigait edi 

eine stationare Lésung von Gl. (5), s0 ist Ditiantshiel 
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physikalische Bedeutung besitzen. Diese Lésungen gehen namlich fir 
k <A in sinusférmige laufende Wellen 
w= isin (TE (7a) 
\ =e 
iiber und stellen somit deren Erweiterungen fiir endliche Amplituden 
dar. Mit den Abkiirzungen 


sin x) = k (8a) 
fiir den Modul, sowie 
F 7/2 3 
K(k) = { (1—F* sin? g)-2d (8b) 
0 
und 
* n/2 ‘ 
E(k) = f (1—F* sin? yp)? dp (8c) 


0 
fiir die vollstandigen elliptischen Integrale erster und zweiter Gattung 
ist die Amplitude der durch Gl. (7)! dargestellten Welle 


ihre Schwingungsdauer 


ae . / 1 
Ty =4|/1- 4 KH) = 20//1—- 3 (10) 
und ihre Wellenlange 


dy = 4/0? —1 K(f). (11) 


Natiirlich haben nicht beliebig kleine Wellenlangen einen physikalischen 
Sinn, sondern nur solche, die nicht kleiner als der doppelte Atomabstand 
sind, so daB 


4m a 
A= ta. (12) 
2 ma 2 
, 2 lg ae ae 


ist. Die Energiedichte, d.h. die Energie innerhalb einer Wellenlange 
geteilt durch A), ist 


Pa: E(k) a 
tah (Bt) ea tt a 


Wir wenden uns nunmehr der physikalischen Interpretation der durch 
Gl. (7) gegebenen Wellen zu. Von ihr hangt letzten Endes die Bewertung 
aller Resultate dieser Untersuchungen iiber die Wechselwirkung von 
Schallwellen und Versetzungen im Rahmen des FRENKELschen Mo- 
dells ab. 


? Die folgenden Angaben sind alle in normierten Koordinaten [s. I, Punkt 2 
und II, Gl. (22)] gemacht. 
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Eliminiert man aus den Gln. (10) und (11) die Geschwindigkeit v, so 
erhalt man die fiir die Dispersion maBgebende Beziehung zwischen nor- 
mierter Kreisfrequenz w= 22/T, und normierter Wellenzahl k = 270] Ao- 
Sie enthalt noch als Parameter die Amplitude 2%) der Wellen. Bildet 
man aber auf Grund der Gleichung dw/dk =V die Gruppengeschwindig- 
keit V, ohne zunachst auf die Frage der Realisierbarkeit von Wellen- 
gruppen einzugehen, so ergibt sich das einfache Resultat 


v:-V=1. (15) a 


Es legt die Vermutung nahe, 
daB sich trotz der Nichtlineari- 
tat der Gl. (1b) aus den laufen- t 
den Wellen (7) Wellenpakete auf- 
bauen lassen. Wir werden in S 
Punkt 4 solche Wellengruppen 93 
explizit angeben, deren Gruppen- ‘% 
und Phasengeschwindigkeiten der 
Gl. (45) geniigen. 

Auf Grund der Resultate der 
Bornschen Gittertheorie sollte 


man erwarten, daB sich fiir kleine 0 7 
Amplituden und groBe Wellen- 2K Kh) 
x Z 


langen eine endliche Phasen- Fig. 1. Frequenz-Wellenzahl-Diagramm. Gestrichelt : 
geschwindigkeit ; namlich die (a) akustischer, (b) optischer Zweig der Bornschen 
Sch allgeschwin digkeit fiir. Sche- Tim -sanhaed Seeeaga! Grit eee rete 
rungswellen in der betreffenden 

Gitterrichtung, ergibt. Dies ist nicht der Fall; wenn die Wellenlinge 
A, unendlich groB wird, so wird nach (11) auch die Phasengeschwin- 
digkeit v unendlich groB. Im Sinne von Born erhalt man vielmehr nach 
(10) fiir v = co eine optische Grenzschwingung, bei der die eine Gitter- 


reihe als Ganzes gegen die andere mit der Grenzfrequenz 


es (16) 


C0 ee) 


schwingt!?. Wenn man aber zu endlichen Wellenlangen tibergeht, so 
bekommt man ein von der Bornschen Gittertheorie abweichendes Re- 
sultat insofern, als die Frequenz mit abnehmender WellenJange nicht ab-, 
sondern zunimmt (Fig. 1). Die Wellen nach Gl. (7) verhalten sich also 
fiir endliche Wellenlangen wesentlich anders als man vom Standpunkt 
der Gittertheorie aus erwarten wiirde. Andererseits aber gibt es bei 


1 Der akustischen Grenzschwingung entspricht die Schwingung innerhalb einer 
isolierten Gitterreihe mit unendlich groBer Wellenlange, die tatsachlich [s. I, Gl. (6) 
die richtige Geschwindigkeit aufweist. 
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allotropen Umwandlungen in festen Kérpern empirische Tatsachen 
(s. unten), die auf die Méglichkeit der Schwingung ganzer Netzebenen 
gegeneinander hinweisen und die Existenz von Oszillationen des oben 
beschriebenen Typus wahrscheinlich machen. 

Eine Klarung erfahrt dieser Sachverhalt durch die Betrachtung ent- 
sprechender Wellentypen im PErERLsschen Modell'. Es zeigt sich dabei, 
daB die Wellen Gl. (7) durch Interferenz elastischer Wellen zustande 
kommen, die sich schrag zur Gleitebene ausbreiten. 

Obwohl die Wellen vom Typus der Gl. (7) aus unendlich vielen har- 
monischen ebenen Wellen zusammengesetzt sind, haben sie doch ge- 
wisse einfache Eigenschaften, die an diejenigen der Eigenschwingungen 
(unter denen man allerdings meist stehende Wellen versteht) erinnern. 
Sie sind z.B. stationar, d.h. ihre Bewegungsform andert sich im Laufe 
der Zeit nicht, und sie lassen sich (in einem unendlich ausgedehnten 
Gitter und im Rahmen der in Punkt1 dargelegten Naherung) ohne 
Energiezufuhr dauernd aufrechterhalten. Wir nennen daher diese Be- 
wegungsformen Eigenbewegungen, und zwar, wegen ihres Wellencharak- 
ters und zum Unterschied von den sogleich zu betrachtenden trans- 
latorischen Eigenbewegungen, oszillatorische Eigenbewegungen. 

Zwei Eigenbewegungen tiberlagern sich nicht wie Eigenschwingungen 
unabhangig voneinander, sondern sie beeinflussen sich gegenseitig. .Je- 
doch gelten gerade fiir die physikalisch interessantesten Falle einfache 
Superpositionsgesetze, die den Charakter der einzelnen Eigenbewegun- 
gen im wesentlichen bewahren. Wir werden im spateren Teil dieser Arbeit 
mehrfach solche Schwebungs- und Interferenzbewegungen betrachten. 

b) Translatorische Eigenbewegungen. Da in der hier verwendeten 
Naherung keine Wanderungsenergieschwelle fiir eine Versetzung auf- 
tritt, ist die translatorische Bewegung einer Versetzung ohne Anderung 
ihrer Gestalt und ohne eine dauernde Energiezufuhr méglich. Die Be- 
wegung einer Versetzung wird zwar durch die Wechselwirkung mit 
anderen Versetzungen oder mit Schwingungen beeinfluBt, doch bleibt 
dabei der Versetzungscharakter erhalten. Versetzungen haben also alle 
diejenigen Eigenschaften, die wir am Ende des vorhergehenden Ab- 
schnitts in Verbindung mit dem Begriff der Eigenschwingung genannt 
haben. Da das Wandern von Versetzungen, das stets mit Unterschall- 
geschwindigkeit erfolgt, mit dem Transport von Materie verbunden ist, 
bezeichnen wir wandernde Versetzungen als translatorische Eigenbewe- 
gungen. 

Der Begriff der Eigenbewegungen ist keineswegs neu. Er wurde von 
U. DEHLINGER und A. KOCHENDORFER? in Zusammenhang mit dem 
Wandern der Versetzungen einerseits und mit der Ausbreitung von 


1-SEEGER, A.: Z. Naturforsch.: (demnachst). 
2 DEHLINGER, U., u. A. KoCHENDORFER: Z. Physik 116, 576 (1940). 


, 
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thermisch angeregten Kettenreaktionen bei allotropen Umwandlungen 
andererseits gepragt und mit der FRENKEL-KonToRovaschen Lésung! 
in Verbindung gebracht. Diese Autoren verstanden also unter Eigen- 
bewegungen im wesentlichen die jetzt als translatorische Eigenbewe- 
gungen bezeichneten Vorgange. Sie suchten jedoch im Hinblick auf 
Experimente von FORSTER und ScHEIL? auch nach Zwischenformen 
zwischen den kleinen Schwingungen der Atome um ihre Gleichgewichts- 
lage und den aperiodischen, sich durch das ganze Gitter hinziehenden 
Wanderungsbewegungen der Versetzungen. Die genannten Experimente 
fordern die Méglichkeit von Schwingungen einzelner Gittergeraden und 
Netzebenen gegen ihre Nachbarn. Man darf wohl mit Recht annehmen, 
da die im Abschnitt a beschriebenen Bewegungsformen (bzw. das ihnen 
zugrunde liegende Zusammenwirken von ebenen Wellen) gerade dieser 
Moéglichkeit entsprechen. 


c) Zusammenhang zwischen den translatorischen und oszillatorischen 
Eigenbewegungen. Wir gehen nun noch kurz auf den Zusammenhang 
zwischen den mit Uberschallphasengeschwindigkeit sich fortpflanzenden 
oszillatorischen Eigenbewegungen und den mit Unterschallgeschwindig- 
keit fortschreitenden translatorischen Eigenbewegungen ein. Dieser Zu- 
sammenhang ist keineswegs so, daB die beiden Bewegungsformen fiir 
v =1 imeinander tibergehen wiirden, was allein schon daraus zu ersehen 
ist, daB fiir v=1 die Energie der Versetzungen ebenso wie die Energie- 
dichte der oszillatorischen Bewegungen unendlich groB wird und daB. 
die Phasengeschwindigkeit v=1 fiir letztere nach Gl. (13) gar keinen 
Sinn hat. Dagegen wird durch die Beziehung (15) nahegelegt, daB die 
beiden Bewegungsformen im Verhaltnis von-ebener Welle und Wellen- 
gruppe zueinander stehen. DaB dieser Gedanke richtig ist, und daB man 
ein Paar ungleichnamiger Versetzungen sowohl als Schwebung zwischen 
zwei Versetzungen wie als Grenzfall von Wellengruppen, die durch Inter- 
ferenz von Gitterschwingungen entstanden sind, auffassen kann, werden 
wir im Teil IV zeigen. Wir werden dort einen qualitativen Einblick in 
die Entstehung von Versetzungspaaren durch das Zusammenwirken von 
thermischen Schwingungen und auBeren Schubspannungen erhalten. 


3. Die BACKLUND-Transformation. 

Wir haben in II, Punkt 2, ein Verfahren angegeben, mit dessen Hilfe 
man alle diejenigen zeitabhangigen Lésungen der Differentialgleichung 
(1b) finden kann, die sich als kleine Stérungen einer gleichformig be- 
wegten Einzelversetzung auffassen lassen. Von der eben genannten 
Einschrankung frei ist das nunmehr zu besprechende, auf der sog. 

-BAcKLUND-Transformation beruhende Verfahren, das ebenfalls physi- 


1 FRENKEL, J., u. T. KonTOoROVA: J. Physics. USSR. I, 137 (1939). 
2 Forster, F., u. E. Scuzir: Z. f. Metallkunde 32, 165 (1940): : 
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kalisch bedeutsame dynamische Lésungen liefert. Diese Methode ge- 
stattet es jedoch in ihrer gegenwartigen Form nicht (im Gegensatz zu 
dem Verfahren von II), beliebig vorgegebene Anfangszusténde oder 
juBere Krafte zu behandeln. 

a) Gl. (1b) in der Differentialgeometriet. Das Quadrat des Linien- 
elements ds?—Edu2+2F dudv+Gdv? einer Flache mit festem 
Gaussschen KriimmungsmaB K=1/R,:1/R,=—1 kann, wenn die 
Parameterlinien «const und v=const Kriimmungslinien der Flache 
sind, auf die Form 


ds? = dw? sin? > + dv® cos? (17) 


gebracht werden. Hierbei ist w der Winkel zwischen den Asymptoten- 
linien der Flache, die im vorliegenden Fall durch die Linien u + v = const 
gegeben sind. Fiihrt man diese Linien durch u=p—gq, v=f+ q als 
Parameterlinien =const und g=const ein, so erhalt man an Stelle 
von (17) die Gleichung 


ds*=dp?+ 2dpdqcosw+ dq. (18) 
Nach der Gaussschen Grundformel hat dabei w der Differentialgleichung 
Co Cw : 
Spe Gee (19) 
bzw. 
Aw : 
ah (20) 


zu geniigen. Durch Integration der Gl. (19), die mit der Differential- 
gleichung (1b) identisch ist, erhalt man mit Hilfe von Gl. (18) die Linien- 
elemente aller Flachen mit festem negativem KriimmungsmaB. Die Be- 
miuhungen von seiten der Differentialgeometrie um die Integration der 
Gl. (20) haben zwar nicht zur vollstandigen Lésung dieser Gleichung, aber 
doch zu einer Reihe praktisch verwertbarer Ergebnisse gefiihrt. Uber 
einen Teil derselben berichten wir in Abschnitt b ohne Angabe der Beweise. 


b) Eigenschaften der BACKLUND-Transformation®, 1. Die wichtigste 
Eigenschaft der BAcCKLUND-Transformation ist, daB man zu einer 


1 In diesem Abschnitt verwenden wir unabhangig von der Bedeutung der 
Buchstaben in I und II und den iibrigen Teilen dieser Arbeit die in der Differential- 
geometrie tiblichen Bezeichnungen. Siehe BLascHKE, W.: Vorlesungen iiber Dif- 
ferentialgeometrie, 4. Aufl., Bd. I. Berlin: Springer 1945. 

* Ausfiihrliche Darstellungen bei L. Brancut, Lezioni di Geometria Differen- 
ziale, 3. Aufl., Bd.I, Pisa 1920, bzw. Vorlesungen iiber Differentialgeometrie, 
Teubner-Verlag Leipzig und bei G. DarBoux, Legons sur la théorie générale des 
surfaces, III. Teil, Paris 1894; kiirzere Uberblicke iiber Teilergebnisse enthalten 
Enzyklopadie der mathematischen Wissenschaften Bd. III/3, Leipzig 1902 bis 
1927 und L. P. E1senuart, A treatise on the Differential Geometry of Curves 
and Surfaces, New York 1909, S. 280—289. 
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gegebenen Lésung m =a, der Gl. (20) eine zweite Lésung m =, durch 
die Integration des Systems zweier partieller Differentialgleichungen 
1. Ordnung 


a1 ~4 
0} (@.— @,) A=tISU pees, 1 
ears = sin Ms + @;); B12 
cp cos o 2 | a '0;) (24a) 
04+ (My + @)) 1—=/SiD Oye eit 
———= = — sin Wo — W 21b 
eq cos a (Os 1) (215) 


finden kann. Wie man durch Differenzieren nachweist, ist gerade 
w,/Op 0g = sinw, die Integrabilitatsbedingung des Systems (21)1. 
Man nennt @, die BACKLUND-Transformierte von w, und bezeichnet sie 
mit 

os = Bw. (22) 


Das Gleichungssystem (21) 1aBt sich auch als eine totale Differential- 
gleichung 


dW, 1-+sino . W,+ 4° 0 (@,/2) 
a |? ane 
i—sing . (@,—@, 0 (@,/2) = 
+| cos 6 sin ( 2 ag jaa | 


schreiben, welche durch die Substitution tg(m,/4) =w in die folgende 
totale Differentialgleichung vom Riccatischen Typ tibergeht: 


dw=(aw?+bw+c)dp+(a'w?+ b'w+c')dgq (24) 
mit 

al 1{[1 Ga, i+sing . @, 

1-5 ep * cos a sin) 

ole 1 | 1 @m, , 1—sino 1] 

c 2 2 0q cos o 2 


b 14+ sino oO, 
s= cos = 
b cos 6 2 


Die Integrabilitatsbedingung ist notwendig und hinreichend dafiir?, daB 
die allgemeine Lésung von (23) die Form 


D (p, q; Ws) =C (25) 


hat. Die BACKLUND-Transformierten einer gegebenen Funktion w=, 
bilden also eine zweiparametrige Funktionenschar, welche die Integra- 
tionskonstante C und den Transformationsparameter o als frei wahlbare 
Konstanten enthalt. Da Gl. (23) bzw. (24) nicht linear ist, sind unter 


1 KamkeE, E.: Differentialgleichungen, Lésungsmethoden und Lésungen, 2. Aufl, 
Bd. II, S.60. Leipzig 1948. 

2 MapELuNG: Die mathematischen Hilfsmittel des Physikers, 4. Aufl., S. 289. 
1950. 


Zeitschrift fiir Physik. Bd. 134. 13 
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Umstinden singulire Lésungen vorhanden, die sich nicht aus (25) durch 
spezielle Wahl von C zu ergeben brauchen. 

2. Man kann die BACKLUND-Transformation B, aus einer BIANCHI- 
schen Transformation By und zwei Lireschen Transformationen zusam- 
mensetzen. 

Unter einer BrANcHI-Transformation By} versteht man die BAck- 
LUND-Transformation mit o=0. Die Liesche Transformation haben wir 
im Zusammenhang mit Gl. (2) als LoreNtz-Transformation bezeichnet. 
ist 

wo, =P (p,q) (26a) 


eine Lésung der Gl. (20), so ist 
oO; = ¥ (oP, q/e) (26b) 


mit einer beliebigen Konstanten @ ebenfalls eine Lésung. Wenn @ = 
(1-1 sin o)/cos o gesetzt wird, so bezeichnen wir q; als LiEsche Trans- 
formierte L, von wy: 

Oy, = Leas i; Ly "One = (27) 


Der obige Satz lautet in dieser Bezeichnungsweise 
B asad. a: Bathe te (28) 


3. Der BriANcuHIsche Vertauschbarkeitssatz besagt, daB die Funk- 
tion, die durch wiederholte Anwendung von verschiedenen BACKLUND- 
Transformationen 6, , B,,,... aus einer bestimmten Ausgangsfunktion 
@, entsteht, unabhangig von der Reihenfolge ist, in der die BACKLUND- 
Transformationen ausgetibt werden. 

Wenn @,= Bo, @,=—Bz,@), W3=B,,, ist, so gilt auch 
3 = B,,@, oder 

bY BAS (29) 


4. Hat man zwei BACKLUND-Transformierte w, und w, der Ausgangs- 
funktion w, gefunden, so kann man alle weiteren durch mehrfache An- 
wendung der BAcKLuND-Transformation entstehenden Funktionen durch 
Eliminationsprozesse (und eventuell Differentiationen — siehe 5.) finden. 
Die Funktion w, ist namlich mit @9,@,,@, durch die Beziehung 


@g—W,\ cos [(a,-++ o4)/2] O,—@ 
2 


(30) 
verknipft. 

5. Eine besondere Betrachtung bendtigt der Fall, daB in Gl. (30) 
0, =o, ist. Wenn die Integrationskonstanten C, und C, in , und @, 
verschieden sind, so ergibt sich 


Ws = Wy) + 2mn2, (31a) 
t DARBOUxS Inc Bdaalil, Sia2o. 
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wo m eine ungerade Zahl ist. Ist dagegen gleichzeitig o,=o,, und 
C,=C,, so bekommt man aus (30) durch Grenziibergang 


tg (Ae) = > COS 0; ES { os CG! : (31) 


wobei C’= (@C/ée),—,, willkiirlich gewahlt werden kann. 
c) Anwendung der BACKLUND-Transformation. Wir kehren in diesem 


Abschnitt wieder zu unserer alten Bezeichnungsweise zuriick und schrei- 
ben also uw, x, y statt w, v, u. 


Elementare Funktionen. 


: Die einfachste Lésung der Differentialgleichung (1b) ist “== 0. 
- Als BACKLUND-Transformierte erhalt man durch Quadraturen 
u, = 4arctgy exp (=) = 4arctg y exp Cres zs ) Sey) 


v2 


also gleichformig bewegte Einzelversetzungen. Durch Anwendung der 
Gl. (30) ergibt sich aus zwei Lésungen (32) 


3 cos (4, + 09)/2 4 XP 1 — 72 EXP & | 
ty = Aaretg | ia aa 1+ 1 Y2eXP (e+ &) | G3) 
mit 
ries «+ (sing) y __ Le eal 4 (33) 
Sag) ABM os Vill 
Fir = O,=0 und y,=y2 bekommt man nach Gl. (34b) | 
Waser eet cite 
= sarcte| oss races 64) 


pecitere eplachs, iaziaie ging. He 


25. “r ~ Soorptie let me bit “ray hy , he 


ent ran iy (35) 
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Wahlt man y,=y,=1 und o, konjugiert komplex zu a2, also 
0, =a+48, og=a— ap, so erhalt man ebenfalls reelle Lésungen, die wir 
in Punkt 4 naher untersuchen werden, nédmlich 
2 . sin (C x +Dy) 
uy = 4arctgh @ecay 1 By) (37) 
mit 
As EWS LelCos jc 
DulsicGart ueinpes 
yen cos « Co} B sin «cos % (37b, c) 


h= (37a) 


~~ costa+ Gin? B ’ B= cos? a + Gin? p 


Elliptische Funktionen. 

Wir stellen die BAckLUND-Transformierten B, aller in Teil I und II — 

besprochenen strengen Lésungen der Differentialgleichung (1b) auf. 

Wegen der Giiltigkeit der Gln. (28) und (29) geniigt es, von der all- 
Somemes statischen Lésung IT, (3) 


Wie amon ees O fi (38) 


auszugehen und deren BACKLUND-Transformierte vu, = B, uv) aufzufinden. 
Nach Einfiihrung von x und y als Variable an Stelle von # und q 


wird Gl. (24): 
zaw = {—tgoen(4)wt— 28 sn(Z) ttgoen(Z)haxt | 
HLs #9 (3) sora Ga) 28 teens Gay 
+7 an(Z)+ ao on(Z)hay. “sta . E 


- Siig: obits) otlaehtia nares 
Mit einem der iiblichen Verfahren! z zur Integration eines solchen PAF Fo 


schen Differentialausdrucks pon pia als ‘Lésung 
+ Mist aas ened BALK ARToMmierld ge wid. der ‘al Te. 
tunk (isin ty £Ohond , € yea ssi 


svete erie ¢ ih r Ria 
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ist. A(x) laBt sich mit Hilfe des Jacopischen elliptischen Integrals 
3. Gattung! 


 Wdiw cn ohdie tiny 
(oak) = 


1— hk? sn2 a+-sn? 2 du (44 a) 
und mit dem durch 
tg2a eu ee ai & S820 PSiRES 9 
> tems k*sn®a,° dth. ss ome ener ae (41b) 
definierten Parameter a in der Form | 
: 1 tga *¥ 
Aw) = marta ge sn (F))+ Whe: oo ; 
& ath cea ab at ante j (42) 
i ‘sing A? ( —Fexarong PMG 4 A)) + Const | 


schreiben. Fiir die praktische Auswertung ist es bequem, das elliptische 
Integral 3. Gattung durch Jacopische #-Funktionen zu ersetzen, doch 
werden wir hierauf erst i in Verbindung mit physikalischen Anwendungen 
eingehen. ' 


4. Wellengruppen. 
Die Lésungen (37) mit den Parametern A bis D nach (37 a—c) stellen 
fiir gewisse Wertebereiche dieser GréBen, von denen jedoch nur zwei 
unabhingig sind, Wellengruppen dar (Fig. 3a und b). Ihre Gruppen- 


geschwindigkeit ist durch death ssdoaes gei loyatlactig¥y’ siG 
B a te a ; 

(By Soa Copp RK fies 

ihre pencieneieclaratiekst durch — Aj ttib sneupert oth 


pai: 
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mit den Abkiirzungen M=Ax+By, N=Cx+Dy zu 


id= ON {dx [Cof? Msin? N + Cof? M cos? N (C? + D?) — 


— Gin? Msin? N (A2 + B?) —2 Gin M Goj Msin N cos N X 
x (AC + BD)]/[Coj? M + h? sin? N}? 
(A/h?) Gin M Cof M+ Csin Ncos N |+° __ 
«Gof? M+ 1? sin? N- hess 


(45) 


= 8h?- 16:4" 
Die Normierung von H ist so, daB eine ruhende Einzelversetzung den 
Wert H=8 hat. 

Kennzeichnen wir die Wellengruppen durch die beiden anschaulichen 
Parameter H (Gesamtenergie) und V (Gruppengeschwindigkeit), so er- 
halten wir 


H 
B=—A-V=—-—~V, (46) 
a H \2 
C =-p-v=-|/4,-(%) Vv (46a) 
und 
ae 4 H \? 
elie sin 1p (<2) [Va y)) 
u = 4arctg : (47) 
. \/: (Ge) a) Gof =e (* — Vy) 


ro (48) 
die Frequenz durch 
= = (48a) 
Die Amplitudenkonstante 
= yi-v 


und die maximale Amplitude 


Ces ST ere 
Umax = 4arcsin ae \1 —y? (49a) 
hangen nur von 
H, =H |/1—V? (50) 


ab. Betrachtet man also alle Wellengruppen mit gleichem h als eine 
Familie, deren einzelne Mitglieder sich nur durch ihre Gruppengeschwin- 


Theorie der Versetzungen in eindimensionalen Atomreihen. ITI. 187 


digkeit V unterscheiden, so ist ihre Ruheenergie H, mit H durch die rela- 
tivistische Formel 
fh = oe (54) 


verknupit. Man kann also eine Wellengruppe durch je zwei der drei 
Parameter H, V und h (bzw. H,) kennzeichnen. In Fig.2 sind einige 
der Linien H, V, h=const in 
einer «-f-Ebene eingetragen. 

Fiir nicht zu groBe H kann 
man eine Wellengruppenlange 
L* durch 


23 16 = 


definieren. Im Abstand L*/2 
vom  Wellengruppenmittel- 
punkt (gegeben durch x = Vy) 
sinkt dann die Amplitude auf 
2:h-e-*=0,09-h ab. Die 
Zahl der Wellenlangen pro 


Fig. 2. Einige Linien konstanter Gesamtenergie H (aus- 


Wellengruppenlange ist gezogen), Gruppengeschwindigkeit V (mit Kreuzen be- 
zeichnet), Amplitudenkonstante # (strichpunktiert) in der 
f V a, B-Ebene. 
-= > = (52) 
vy -h 


Typische Wellengruppen er- 
halt man, wenn L* 2A ist. 
Zwei Beispiele hierfiir sind in 
Fig.3a und b dargestellt. Sol- 
che Wellengruppen kénnen 
vermutlich als Modell fiir die 
thermische Bewegungen in 
Kristallen dienen; bei der Be- 
handlung der Wechselwirkung 
von Versetzungen und Wellen- 
gruppen in Punkt 5 ist vor 
allem an sie gedacht, obwohl Fig.3au.b. a Wellengruppe mit V=0,8, H = 10,68. 

die Resultate ganz allgemein b Wellengruppe mit V=0,8, H =2,67. 

fiir alle Lésungen (47) gelten. 

Mit den iibrigen Lésungen, die enge Beziehungen zu zwei ungleich- 
namigen Versetzungen haben, werden wir uns ausfiihrlich in Teil IV 
befassen. Wir wollen aber schon hier betonen, daB zwischen den 
Lésungen mit kleinem mw und denjenigen mit groBem ju kein grund- 
satzlicher Unterschied besteht, sondern daB ein allmahlicher Ubergang 
zwischen ihnen stattfindet. 
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5. Versetzungen und 'Wellengruppen. 

Allgemeinere Lésungen als die bisher betrachteten erhalt man, wenn 
man Gl. (30) wiederholt auf eine Ausgangslosung “9 anwendet. Im Falle 
Uy =O lautet die allgemeine Beziehung fiir die Uberlagerung dreier Funk- 
tionen u,; = 4 arc tg exp é;: 
u—=4arcig exp & + 

+-4arc tg [x93 tg {arc tg (%,2 tg [arc tg exp €, —arc tg exp &|) — (53) 

— arc tg (x, tg [arc tg exp ¢, — arc tg exp és ])}| 


wobei gesetzt ist 


“+ ysino; cos [(o; + o7)/2] 


ge UNS Ng Cee ONL Dae (534.8) 


COS 6; sin [(o; — o;)/2] 


Wahlt man o,=o reell und o, und o, konjugiert komplex zueinander: 


=o, O,=a+i7B, o,=a—71B, (54a—c) 


so wird mit den Abkiirzungen von Punkt 3: 


u=4arctgexpe,+ 4arctghx 
y, — F, Gin (A*+ By) + K Gin e, cos (Cx + Dy) — F, Gof e, sin (Cx + Dy) |« 
F, (of (e, +4 + By) + cos (C¥-D y)} + F {Go} (A ¥— B y)—cos (Cx+Dy)} 


mit 
Fis} (oj 6 —sino sin x + cos o cos a) 
fa=(cas c Sin 8, F, = sine Gp} P= sini: 


(Satie) 


Diese Funktion beschreibt, wie man an Hand der bisherigen Beispiele 
erkennt, eine Versetzung mit der Geschwindigkeit! w—=—sino und 
eine Wellengruppe mit der Gruppengeschwindigkeit V = —(sin «)/€oj Bf. 
Nehmen wir an, daB beide sich in positiver x-Richtung bewegen (sin o 
und sin « sind dann beide negativ) und daB w kleiner ist als V, so be- 
findet sich bei groBen negativen Zeiten y die Wellengruppe weit entfernt 
von der Versetzung (Fig. 4a), naéhert sich ihr mit wachsendem y immer 
mehr, durchdringt sie zur Zeit y=0O (Fig. 4b) und entfernt sich mit 
wachsendem positiven y wieder zunehmend von ihr (Fig. 4c), Nahe- 
rungsweise gilt fiir groBe negative y 


F, sin (x* + Cx#+ Dy) 
u = 4 arc tg ex (e In) —4arct h 6a 
P rabhitisinats 8" Gor +aat By) 908) 
1 Wir verwenden in diesem Abschnitt fiir die Versetzungsgeschwindigkeit den 
Buchstaben w, um eine Verwechslung mit der Phasengeschwindigkeit v = 1/V der 
Wellengruppe zu yermeiden. 
_t Wendet man den Vertauschungssatz (30) noch Meters an, so erhalt man all- 


gemein fiir jedes weitere reelle o; eine weitere Versetzung und fiir jedes weitere Paar 
konjugiert komplexer o; eine vreltee® Wellengruppe. 
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und fiir groBe positive y 
L Ty 


t Fy sin (— H+ Cw + Dy) 
“= 4 arc tg exp(« —In mie 4arctgh Gof 6" + Ax By)? (50b) 
wobei die Abkiirzungen 5* und x* durch die Gleichungen 
Oe ta ye (56¢, d) 
| 2), 2)AR, | 
F F, F, 
sin-x* =——_> | cos x* = ———. 56e, f 
, , VAR, 2VAE wad 
_ definiert sind. . 
| 
Fiien't ’ 
prea ly ratiss / olinet 
Wat tet > ee 
noi SOtitiiG “ay Mi re he Se ; Bs en Bey 7 a foe 
ebro ~ A. dos, 0% 6 “i =r Lanai On “rons lb @ 6 20 ress itde. wes) 


¥ r oe — hiegy 4 5 i. 42: 24 
Bob pggtslegst: abun emo Foe duchdigt eine rude Versetzmg, 
‘ale ri tase CE oan a a ieggungh A UE EO 8395 
Smehes) Sin ages +x i¢ 
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In entsprechender Weise kann der Fall V < w diskutiert werden. 
Das Ergebnis unterscheidet sich von dem bisherigen nur durch einen 
Vorzeichenwechsel in den Gln. (57a—c). Allgemein erfolgen die Ver- 
schiebungen dy und 6, so, als ob sich Wellengruppe und Versetzung 
vor dem Durchdringen angezogen hatten. 

An Stelle einer einzigen Wellengruppe legen wir nun eine bestimmte 
Zahl N (V,H) von Wellengruppen pro Langeneinheit zugrunde, die sich 
mit der Geschwindigkeit V bewegen und die Energie H besitzen. Da 
wir jetzt eine nichtendende Folge von Wellengruppen betrachten, 
miissen wir neben der GréBe w, die z.B. Versetzungslange und Ver- 
setzungsenergie bestimmt, noch die mittlere Geschwindigkeit 


w7=wtAw (58) 


einfiihren, die den Mittelwert des Quotienten aus zuriickgelegtem Weg 
der Versetzung und der dafiir bendtigten Zeit darstellt. Es ist 
eit ——— H \1—w? 
Aw =4N(V,H)-@—V) Vw? - Weg (59) 
Wenn man die vorstehenden Betrachtungen als ein Modell fiir die 
Wechselwirkung von Versetzungen und Warmebewegungen in einem 
Kristall verwenden will, so wird man annehmen diirfen, daB sich gleich 
viele Wellengruppen einer bestimmten Art nach links und nach rechts 
bewegen, d.h. daB N auBer von A nur von |V| abhangt. AuBerdem 
wird man Wellengruppen verschiedener Art zu betrachten haben. FaBt 
man N(|\V |, H) als Spektrum auf und bezeichnet mit S die Summation 
(bzw. Integration) iiber alle im Kristall auftretenden H- und |V |-Werte 
der Wellengruppen, so ergibt sich fiir die Geschwindigkeitsainderung der 
Versetzungen 


Aw=S4N(\V|,H) /i—w?x 


a (A/8) V4 = &*) (H/8)-w V V1— w® (€ 
® oar eeu) — YBa yay TOF w) } 


Zur qualitativen Diskussion dieses Ergebnisses ist eine genauere Kennt- 
nis von N(V,H,) nicht notwendig, da sich in jedem Falle fiir Aw das- 
selbe Vorzeichen wie fiir w ergibt. Im Rahmen dieses Modells 14Bt also 
die Wechselwirkung von Versetzungen mit thermischen Wellengruppen, 
die keine Vorzugsrichtung ihrer Bewegung besitzen, die Versetzungs- 
energie ungedndert, erhéht aber die mittlere Geschwindigkeit. 

Um einen Einblick in die zahlenmaBigen Verhiltnisse zu geben, 
gehen wir wiederum auf Gl. (59) zuriick und nehmen an, da8 wir den 
%r Tq in dieser Gleichung durch sein Argument ersetzen diirfen. Die 
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relative Geschwindigkeitsinderung wird dann 


4N(V,H) (1— J H 1—w? 


16 1—wV 
H 1i—w? 
16 1—wV 


Aw f 


Ww 


. (61) 


w 


1—4N(V,.H)- 
Nimmt man als Zahlenbeispiel w= —V=4, H=4, N(— 4,4=%, 
so ergibt sich Aw/w=0,13. Da in den Intervallen zwischen dem Auf- 
treffen der Wellengruppen die Versetzung wieder die urspriingliche Ge- 
schwindigkeit w hat, treten erhebliche Beschleunigungen der Versetzung 
auf. Im eindimensionalen Modell ist dies ohne Bedeutung fiir die Energie 
der Versetzung, da die Aussendung elastischer Wellen hier nicht méglich 
ist. In Wirklichkeit, d.h. wenn der Kristall senkrecht zur Gleitebene eine 
gentigende Ausdehnung besitzt, hat die Beschleunigung einer Verset- 
zung das Auftreten auslaufender elastischer Wellen und damit eines 
Energieflusses von der Versetzung weg zur Folge. Man kénnte diesen 
Energieverlust in der Weise abschatzen, daB man die Bewegung einer 
Versetzung unter der Einwirkung der thermischen Schwankungen aus 
dem vorliegenden Modell entnimmt und dann fiir die nunmehr bekannte 
Bewegung der Versetzung den Energieverlust fiir eine Schraubenverset- 
zung mit Hilfe der Ergebnisse von ESHELBY! berechnet. Da dazu jedoch 
die Elastizitatstheorie der Versetzungen erforderlich ist, gehen wir hier 
nicht darauf ein. 


6. Geschwindigkeit und Dampfung von Versetzungen. 

Die erste kritische Betrachtung der Faktoren, die die Geschwindigkeit 
einer Versetzung kontrollieren, stammt von LEIBFRIED?, die bis jetzt 
ausfiihrlichste Diskussion dieser Fragen von NABARRO*, Wegen der 
Schwierigkeiten, die sich der mathematischen Behandlung der wesent- 
lichen Einfliisse entgegenstellen, ist das Problem bis jetzt noch nicht 
befriedigend gelést. Wir geben hier nur eine kurze Diskussion einiger 
Punkte, die mit dem Vorangehenden zusammenhangen. 

Betrachtet man zunichst eine Versetzung in einem Kristall, der 
keine thermische Bewegung enthalt und auf den keine auBeren Krafte 
einwirken, so ist nach den elastizitatstheoretischen Ergebnissen die 
gleichformige Bewegung von Versetzungen mit Unterschallgeschwindig- 
keit méglich. Man kann diese Behandlungsweise auf zwei Arten ver- 
feinern: 

4. Durch die Beriicksichtigung der Abweichungen von der linearen 
Elastizitatstheorie in der Umgebung des Versetzungszentrums. 


1 EsHELBy, J. D.: Philos. Trans. Roy. Soc. London 244, 87 (1954). 


2 LEIBFRIED, G.: Z. Physik 127, 144 (1950). 
2 NaBARRO, F. R.N.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 209, 278 (1951). 
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2. Durch Beriicksichtigung der diskontinuierlichen Struktur der 
Kristalle. 

Die Ergebnisse des PerERLSschen und FRENKELschen Modells zeigen, 
daB auch bei nichtlinearen Kraftgesetzen eine gleichférmig geradlinige 
Bewegung von Versetzungen ohne Energiezufuhr méglich ist, sofern der 
Kristall weiterhin als Kontinuum behandelt wird. Dies war ja der Grund, 
weshalb wir in Abschnitt 2 Versetzungen als translatorische Eigen- 
bewegungen bezeichnen konnten. Nichtlinearitéten allein geben also 
noch keine Energiedissipation. 

Dagegen ergibt die Beriicksichtigung der diskontinuierlichen Struk- 
tur eine Energiedissipation und damit eine Verminderung der Verset- 
zungsgeschwindigkeit. Der Grund dafiir ist, daB eine Versetzung beim 
Weiterwandern um einen Atomabstand die sog. Wanderungsenergie- 
schwelle iiberwinden muB!. Dies fiihrt zu einer periodischen Anderung 
von Versetzungslinge und Versetzungsgeschwindigkeit und damit zur 
Aussendung elastischer Wellen. Der auf diese Weise ausgestrahlte Ener- 
giefluB ist nach ESHELBY 2 proportional zum Quadrat der Kreisfrequenz w 
der eben erwahnten periodischen Schwankungen und somit proportional 
zum Quadrat der Versetzungsgeschwindigkeit v. Da aber die Hohe der 
Energieschwelle mit wachsender Geschwindigkeit (wegen der damit 
verbundenen Verkiirzung der Versetzung) sehr stark ansteigt, ist dieser 
Energieverlust eine rasch wachsende Funktion von v und spielt sicher 
bei groBen Versetzungsgeschwindigkeiten eine wesentliche Rolle. 

Der urspriingliche LEIBFRIEDsche Gedanke war, daB die thermische 
Bewegung in einem Kristall den Hauptbeitrag zur Dampfung der Ver- 
setzungen liefert. NABARRO hat gezeigt, daB man die Wechselwirkung 
von Schallwellen mit Versetzungen in zwei Beitraége zerlegen kann, 
namlich 

1. die Streuung von Schallwellen an der Versetzungsinhomogenitat, 
deren Berechnung aber die Beriicksichtigung der Abweichungen von der 
linearen Elastizitatstheorie erfordert, und 

2. die Mitbewegung der Versetzung unter der Wirkung der von den 
Schallwellen herriithrenden Schubspannung, welche dann wiederum die 
Aussendung elastischer Wellen zur Folge hat. Wenn man den Begriff 
der auf eine Versetzung ausgeiibten Kraft geeignet faBt, so wird dieser 
Effekt schon bei elastizitatstheoretischer Behandlung wiedergegeben; 
fiir eine in sich geschlossene Theorie ist jedoch auch hier die Diskussion 
eines nichtlinearen Modells erforderlich. 

Die Ergebnisse von Abschnitt 5 lassen sich nur auf die Wechselwir- 
kung von Versetzungen mit Wellen anwenden, die sich in der Gleit- 


1 Die dabei zu iiberwindende maximale Schubspannung wird PEIERLS- Kraft 
genannt. 


y i ‘ 
® EsHELBy, J. D.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 197, 306. (1949). 
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richtung ausbreiten. Sie zeigen, daB in diesem Falle kein Energieaus- 
tausch zwischen Versetzungen und Schallquanten stattfindet. Dieses 
Kesultat entspricht genau dem entsprechenden Fall bei der Compton- 
Streuung an Elektronen. 

Dieses Ergebnis wird dadurch modifiziert, daB die Versetzung be- 
schleunigt und wieder verzégert wird, und zwar sowohl wenn wir wie 
in Abschnitt 5 das Wellengruppenmodell fiir die thermische Bewegung 
zugrunde legen als auch bei der Betrachtung harmonischer Scherungs- 
wellen. Dies hat die Aussendung elastischer Wellen (deren Intensitat 
jedoch in der Gleitrichtung Null ist) zur Folge, so daB sich auf diese 
Weise in beiden Bildern iibereinstimmend ein Energieverlust ergibt. 
Die Untersuchungen von Punkt 5 zeigen aber dariiber hinaus, daB die 
nichtlineare Wechselwirkung mit den thermischen Schwankungen dazu 
fihrt, daB die mittlere Geschwindigkeit der Versetzungen gréBer ist als 
es ihrer kinetischen Energie (im Falle eines idealen Kristalls) entspricht. 
Ob diese beiden Effekte zusammen zu einer Geschwindigkeitserhéhung 
oder zu einer Geschwindigkeitsverminderung fiihren, kann beim jetzigen 
Stand der Untersuchungen noch nicht gesagt werden. Von physikalischer 
Bedeutung wird bei héherer Temperatur zweifellos die Méglichkeit sein, 
daB Zusammenst6Be von Wellengruppen und Versetzungen diesen iiber 
kleine Energieschwellen hinweghelfen. 

AbschlieBend sei noch die Frage angeschnitten, ob die nichtlineare 
Kopplung zwischen Eigenbewegungen und Eigenschwingungen prinzipiell 
ausreicht, um die Ausgleichsvorgange in Kristallen, zu denen ja auch 
die Dampfung bewegter Versetzungen gehort, richtig zu beschreiben. 
Fiir den Spezialfall der Warmeleitung wurde von PEIERLS! bewiesen 
und von KLEMENS? neuerdings bestatigt, daB die nichtlinearen Kopp- 
lungsglieder zwischen den Eigenschwingungen nicht geniigen, sondern 
daB die diskontinuierliche Struktur der Kristalle in geeigneter Weise 
beriicksichtigt werden muB. Entsprechendes gilt fiir den zu Beginn des 
Abschnittes besprochenen Dampfungsmechanismus fiir Versetzungen. 
Dagegen ist die Antwort auf diese Frage fiir die Wechselwirkung zwi- 
schen Versetzungen und thermischem Schallfeld noch unbekannt. 


Stuttgart, Max Planck-Institut fiir Metallforschung und Institut ftir 
Theoretische und Angewandte Physik der Technischen Hochschule. 


Diisseldorf, Max Planck-Institut fiir Eisenforschung. 


1 Pererts, R.: Ann. Phys. (5) 3, 1055 (1929). 
2 Kremens, B. G.: Diss. Magdalen College u. Clarendon Lab., Oxford 1950. 
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Uber die optische Absorption und Reflexion 
von amorphem und hexagonalem Selen. 


Von 
JOSEF STUKE. 


Mit 8 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 3. November 1952.) 


An diinnen Schichten wurde die optische Absorption von amorphem und hexa- 
gonalem Se zwischen 300 und 1200 my. bei verschiedenen Temperaturen untersucht. 
Bei amorphem Se hat Temperaturerniedrigung im exponentiellen Auslaufer der 
Eigenabsorption eine Verschiebung nach kiirzeren Wellen zur Folge, wahrend 
weiter im Gebiet der Eigenabsorption nach einer Uberschneidung der Kurven eine 
Verschiebung nach gréBeren Wellenlangen stattfindet. Der Einflu8 einer Tem- 
peraturerniedrigung auf die Eigenabsorption von amorphem Se besteht haupt- 
sdchlich in einer Verengung des umfaften energetischen Gebietes, ahnlich wie bei 
Absorptionsbanden. 
Bei der Umwandlung der amorphen Schicht in die hexagonale Modifikation nimmt 
die Absorptionskonstante im ganzen untersuchten Wellenlangenbereich zu. Eine 
Temperaturerniedrigung hat mehrfache Uberschneidungen der Kurven zur Folge. 
Es 148t sich in der Eigenabsorption von hexagonalem Se bei ~2,2 eV eine starke 
Absorptionsbande nachweisen. 
Die Messungen des Reflexionsvermégens geben eine gute Bestatigung der Ab- 
sorptionsmessungen an amorphem und hexagonalem Se. Bei entsprechender Auf- 
tragung treten hier die Absorptionsbande bei hexagonalem Se und ein Knick bei 
amorphem Se wesentlich deutlicher in Erscheinung als bei den Absorptionskurven. 


A. Einleitung. 

Die optischen Eigenschaften der Halbleiter gewinnen neben ihrem 
elektrischen Verhalten in steigendem Mafe an Interesse. Aus der spek- 
tralen Lage des starken Absorptionsanstiegs der Eigenabsorption (Ab- 
sorptionskante) kann man auf die GréBe der Abtrennarbeit in der Eigen- 
leitung schlieBen. Das ist bei solchen Halbleitern von Bedeutung, bei 
denen die Angabe dieser fiir jeden Halbleiter charakteristischen GréBe 
aus elektrischen Messungen auf Schwierigkeiten stéBt, wie es z.B. ins- 
besondere bei hexagonalem Se der Fall ist. Trotz des groBen Fortschritts 
in der Kenntnis der Elementhalbleiter, der seit dem letzten Kriege zu 
verzeichnen ist, lassen sich die zahlreichen Untersuchungen der elek- 
trischen und lichtelektrischen Eigenschaften des hexagonalen Se im 
Rahmen der bestehenden Halbleitertheorie bisher nicht befriedigend 
deuten. Aus neueren Messungen der Leitfahigkeit und Thermokraft an 
Einkristallen von HENKELS! und von PLEsSsNER? laBt sich zwar formal 


? HENKELS, H. W.: J. Appl. Phys. 22, 916 (1951). 
* PLESSNER, K. W.: Proc. Phys. Soc. Lond. B 64, 674 (1951). 
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eine Abtrennarbeit von ~0,3 eV ableiten, sie ist aber wegen der eigen- 
artigen Temperaturabhingigkeit der Beweglichkeit der Ladungstrager 
sehr problematisch. Da die elektrischen und besonders auch die licht- 
elektrischen Eigenschaften von hexagonalem Se in starkem MaBe von 
der thermischen Vorgeschichte der jeweiligen Probe abhingen, spielen 
dabei Fremdatombeimengungen wohl nur eine untergeordnete Rolle. 
Der Grund fiir das komplizierte elektrische Verhalten diirfte hauptséch- 
lich in Gitterfehlern zu suchen sein, die durch Fehlordnung entstehen. 
Die Kettenstruktur des hexagonalen Se und die besonderen Bindungs- 
verhaltnisse machen einen relativ hohen Fehlordnungsgrad verstiandlich. 
Eigenartigerweise ergibt sich bei reinem geschmolzenem und amorphem 
Se aus Messungen der Temperaturabhingigkeit der Leitfahigkeit eine 
relativ gut definierte Abtrennarbeit von 2,3 eV}. Das ist zundchst un- 
verstandlich, da ja amorphes Se einen extrem groBen Fehlordnungsgrad 
aufweist. 

Messungen der spektralen Abhangigkeit der Absorptionskonstanten, 
die geeignet sind, das uniibersichtliche elektrische Verhalten von hexa- 
gonalem Se zu klaren, sind im Vergleich zu den zahlreichen elektrischen 
und lichtelektrischen Untersuchungen nur sparlich vorhanden?. Der 
Grund dafiir diirfte darin zu suchen sein, daB die Herstellung von genii- 
gend diinnen hexagonalen Se-Schichten schwierig ist. Eine diinne amor- 
phe Se-Schicht reiBt bei der Umwandlung in die hexagonale Modifikation 
normalerweise in viele kleine einzelne Bereiche auf, so daB solche 
Schichten fiir Absorptionsmessungen unbrauchbar sind. PFunD erhielt 
an einer Schicht, die zufallig nicht aufriB, einen starkeren Abfall des 
Absorptionsvermégens in Richtung langerer Wellen zwischen 600 und 
700 mu. Eine eingehendere Untersuchung an diinnen hexagonalen Schich- 
ten wurde von GILLEO® durchgefiihrt. Neben der Temperaturabhangig- 

_ keit der Absorptionskante und des lichtelektrischen Effektes an amor- 
phem Se behandelt diese Arbeit erstmals etwas ausfihrlicher die Ab- 
_ sorptionskonstante von hexagonalem Se zwischen 400 und 700 my sowie 
deren Temperaturabhangigkeit. Zur Herstellung von diinnen hexa- 
gonalen Schichten bekeimt GiILLEo die Unterlage vor Aufbringen der 
amorphen Se-Schicht mit einer halbdurchlassigen- Platinschicht. Auf 
_ diese Weise kann er lécherfreie Schichten bis herunter zu einer Dicke 
von 1/,u, erzielen. Seine Messungen zeigen, daB bei der Umwandlung 
die Absorptionskonstante fiir A > 450 my zunimmt. Vor die Absorptions- 
kante des amorphen Se legt sich eine neue Absorption in Form eines 


aes 


{ 


1 HENKELS, H. W.: J. Appl. Phys. 21, 725 (1950). 

2 Prunp, A. H.: Phys. Rev. 28, 324 (1909). — FérsTeriine, K., u. V. FREE- 
pDERICKsz: Ann. Phys. 43, 1227 Ligeti — Becker, A., u. J. ScHAPER: Z. Physik 
122, 49 (1944). 

8) GiLLEo, M. A.: J. Chem’ Phye 19, 1291 (1954). 
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Buckels, der mit abnehmender Temperatur héher und scharfer wird. 
Eine Deutung dieser Ergebnisse wird von GILLEO nicht gegeben. Mes- 
sungen an hexagonalen Einkristallen von Down! zeigen einen starken 
Anstieg der Absorptionskonstanten bei ~700 mu. 

Uber die Abhangigkeit des Reflexionsvermégens von der Wellen- 
lange liegen eine Reihe alterer Arbeiten vor®. Nach diesen Messungen 
fallt die Kurve fiir amorphes Se im sichtbaren Gebiet mit zunehmender 
Wellenlinge gleichmaBig ab. Polykristallines hexagonales Se zeigt bei 
~600 my ein schwaches Maximum, das bei hexagonalen Einkristallen 
nach Messungen von SKINNER? nur auftritt, wenn die Lichteinfallsebene 
senkrecht zur optischen Achse liegt. Liegt diese parallel der optischen 
Achse, so ahnelt der Kurvenverlauf dem des amorphen Se. Die an 
polykristallinem hexagonalem Se gemessenen Absolutwerte des Refle- 
xionsvermégens weichen relativ stark voneinander ab. 

Das Ziel der vorliegenden Arbeit ist es nun, durch Messung der Ab- 
sorptionskonstanten und des Reflexionsvermégens im Gebiet der Eigen- 
absorption Aufschliisse iiber die Abtrennarbeit von amorphem und 
hexagonalem Se zu erhalten und dadurch zur Klarung des recht un- 
durchsichtigen elektrischen Verhaltens von Se beizutragen. Da in einem 
Gitter die Bindungsenergie zwischen den Atomen mit der Abtrennarbeit 
der Elektronen in Zusammenhang steht, kann man zudem hoffen, durch 
den Vergleich der Absorptionskonstanten sowie des Reflexionsvermégens 
von amorphem und hexagonalem Se den Mechanismus der Umwandlung 
von dieser Seite her zu erhellen. 


B. MeBanordnung. 
I. Herstellung der Se-Schichten. 


Um die Messung der Absorptionskonstanten auch unterhalb 400my. 
mit brauchbarer Genauigkeit durchfiihren zu kénnen, ist es notwendig, 
lécherfreie hexagonale Se-Schichten in geringerer Dicke herzustellen, 
als es GILLEO méglich war. Zu diesem Zwecke wurden die Quarz- bzw. 
Glasunterlagen zunachst im Vakuum mit einer sehr diinnen Te-Schicht 
bekeimt, die optisch noch nicht oder nur sehr schwach in Erscheinung 
trat. Auf diese diinne Te-Schicht wurde dann aus Graphit- oder Tantal- 
schiffchen. das amorphe Se im Hochvakuum aufgedampft. Nach Mes- 
sung des Absorptionsvermégens der amorphen Schicht wurde die Um- 
wandlung in die hexagonale Modifikation in der Regel bei einer 
Temperatur von 100 bis 120°C vorgenommen. Es ist auf diese Weise 
méglich, lécherfreie hexagonale Schichten bis herunter zu einer Dicke 


+ Down, J. J.: Proc. Phys. Soc. Lond. B 64, 783 (1951). 

2 Siehe z.B. die zusammenfassende Darstellung: GMELINs Handbuch der an- 
organischen Chemie, 8. Aufl., Nr. 10, Teil A, S. 200. Berlin: Verlag Chemie 1942. 

° Skinner, C. H.: Phys. Rev. [2] 9, 150 (1917) 
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von etwa 2:10°°mm zu erhalten. Die Bestimmung der Schichtdicke 
erfolgte an einer zweiten Probe des gleichen Arbeitsganges nach der 
Interferenzmethode von WIENER}. 

Zum Aufdampfen wurden verschiedene Se-Sorten verwendet. Neben 
handelsitiblichem Se der Firmen Merck und Riedel-de Haén (reinst, 
chlorfrei?) wurde auch Se aufgedampft, das vorher 2mal im Vakuum 
destilliert worden war. In optischer Hinsicht konnte jedoch ein Unter- 
schied zwischen diesen verschiedenen Se-Sorten nicht festgestellt werden. 
Eine Unterscheidung wird deshalb in der Arbeit weiterhin nicht gemacht. 
Die Umwandlung wurde in den meisten Fallen an Luft durchgefithrt, 
da sich zeigte, daB eine Umwandlung im Vakuum zu keinem grund- 
satzlich anderen Ergebnis fiihrt. 


Zur Messung des Reflexionsvermégens von amorphem Se wurde die 
Oberflache von erstarrten Se-Schmelzen benutzt. Die Herstellung von 
glatten hexagonalen Se-Oberflachen erfolgte bei mittleren Umwandlungs- 
temperaturen durch Druck des amorphen Se gegen eine polierte Glas- 
oberflache von entsprechender Temperatur. Man kann auf diese Weise 
vollig glatte Oberflachen erzielen. Bei Temperaturen kurz unterhalb des 
Schmelzpunktes st6Bt wegen der geringen Zahigkeit des amorphen Se 
und der geringen Umwandlungsgeschwindigkeit die Anwendung von 
Druck auf Schwierigkeiten. Bei diesen Temperaturen wurde deshalb 
geschmolzenes Se auf eine heiBe Glasoberflache gegossen und im Laufe 
mehrerer Stunden umgewandelt. Die so erhaltenen Oberflachen zeigen 
einen starken Glanz, sind aber nicht ganz so glatt wie bei den unter 
Druck umgewandelten Proben. 


II. Optische Messungen. 


Bei den Absorptions- und Reflexionsmessungen wurde ein Spiegel- 
monochromator von Dr. C. Letss benutzt, bei dem fiir die Messungen 
im UV das Flintprisma gegen ein Quarzprisma ausgetauscht wurde. 
Zur Lichtmessung dienten Sperrschichtphotoelemente in Verbindung 
mit Spiegelgalvanometern. Die Messung unterhalb'500 my. erfolgte mit 
einem Se-Photoelement mit Metalldeckelelektrode. Die Messung im 


- langerwellig-sichtbaren und im ultraroten Spektralgebiet wurde mit 


einem neuartigen Se-Photoelement® durchgefiihrt. Als Lichtquelle fur 
das sichtbare und ultrarote Gebiet diente eine Wolframlampe, fiir UV 


1 Vor Aufdampfen der Silberschicht wurde auf die Se-Schicht zunachst eine 


-diinne Si-Monoxyd-Schicht aufgedampft, um eine Selenidbildung zu vermeiden. 


2 Der Gliihriickstand betragt nach Angabe der Firma Merck weniger als 0, 1°99. 

3 Dieses Se-Photoelement hat iiber den spektralen Empfindlichkeitsbereich 
des normalen Se-Photoelementes hinaus eine betrachtliche Empfindlichkeit im 
nahen Ultraroten, die bis etwas iiber 1200 my reicht. (Firma Falkenthal & Presser, 
Niirtingen.) 
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eine Quecksilber-Héchstdrucklampe HBO 200 der Firma Osram, deren 
Konstanz fiir diese Messung ausreichend war. 

Das Reflexionsvermégen laBt sich, wie aus Fig. 1a ersichtlich ist, 
mit Hilfe des schwenkbar angeordneten Photoelementes relativ einfach 
direkt messen, wenn man die Probe um einen kleinen Winkel (~5°) 
aus der Senkrechten gegeniiber der Lichteinfallsrichtung dreht. Diese 
Messung wurde bei Zimmertemperatur durchgefiihrt. Bei den Absorp- 
. tionsmessungen wurde der reflektierte 
oz Anieil in der gleichen Weise _ ge- 
messen. Da die diinnen Se-Schichten 
deutliche Interferenzfarben zeigen, ist 
das notwendig, um zu _ brauchbaren 
Ergebnissen zu gelangen. Die Schicht 
befand sich dabei auf der der Licht- 
einfallsrichtung abgewandten Seite. Die 
Ermittlung der Absorptionskonstanten 
aus den gemessenen Werten geschah 
in folgender Weise: 

Ist J) die von der Unterlage durch- 
gelassene Intensitat, 


I die von Unterlage + Schicht 


Photpelement 


a; 
schwenkbar | guarsiensler 


Thermoelement 


Fig. 1au.b. a Versuchsanordnung zur Mes- 


- sung des Absorptions- und Reflexionsver- durchgelassene Intensitat, 
mogens. Der reflektierte Anteil wird durch r 
Schwenkung des Photoelementes gemessen. Lor die an der Unterlage reflek- 
b Halterung der Probe im Kiihltopf zur tierte Intensitat 
Messung der Temperaturabhangigkeit és 2 , 
der Absorption. Ip die an Unterlage + Schicht re- 


flektierte Intensitat, 


so ergibt sich, wenn d die Schichtdicke ist, die Absorptionskonstante K 
wie folgt: 

tye io se Vee sor et aes 
d la T = a In--. 


Diese Methode stellt nur eine Naherung dar. Streng genommen miibte 
man bei Messungen der Absorptionskonstante an diinnen Schichten mit 
Interferenz die von BAUER! angegebenen Formeln anwenden, die aber 
sehr unhandlich sind, besonders im Gebiet mittlerer Absorption. Da 
Messungen an einer Reihe von amorphen Se-Schichten mit verschiedener 
Dicke, also verschiedenen Interferenzfarben, zu relativ gut iiberein- 
stimmenden Ergebnissen fiihrten, wurde die hier angewandte Methode 
als eine ausreichende Naherung angesehen. Der entstehende Fehler wird 
auf etwa 5% geschatzt. 

Zur Messung der Temperaturabhangigkeit der Absorptionskonstanten 
befand sich das Plattchen in einem Kithltopf der iiblichen Bauart mit 


* Bauer, G.: Ann. Phys. 19, 434>(1934). 
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Quarzfenstern. Die Temperatur wurde von einem Cu-Konstantan- 
Thermoelement in der Nahe der Schicht gemessen (Fig. 1b). Mit dieser 
Anordnung konnte zwischen 300 und 1200 mu. die Temperaturabhingig- 
keit der Absorptionskonstanten in dem Bereich von — 180° C bis + 100° C 
untersucht werden. 

Zum Vergleich der Absorption einer hexagonalen Se-Schicht mit der 
der amorphen Schicht vor der Umwandlung trigt man zweckmiBiger- 

‘ r* ie 
weise log ay auf. Bekanntlich ist mit der Umwandlung von amorphem 
Se in die hexagonale Modifikation eine Dichtezunahme von rund 12%, 
namlich von 4,26 auf 4,80 g/em*® verbunden, die eine geringe Dicken- 
abnahme zur Folge hat. Nach neueren Untersuchungen! andert sich bei 
der Umwandlung im wesentlichen der mittlere Abstand zwischen den 
Se-Ketten, wahrend der Abstand der Atome innerhalb der Ketten erhalten 

Tt 


bleibt. Die relative Absorptionskonstante log — laBt die Dicken- 


anderung auBer acht und bezieht sich demnach auf die gleiche Zahl 
von Se-Atomen. Die Anderung der optischen Eigenschaften dieser 
Atome durch Anderung ihrer Lage zueinander l4Bt sich auf diese 
Weise besser tibersehen. Man kénnte vielleicht auch in diesem Falle 


dadurch zu Absolutwerten gelangen, daB man log 7 nicht auf die Dicke d, 


sondern auf eine reduzierte Dicke 6=d/a bezieht, die bei der Umwand- 
lung konstant bleibt. Fiir a kénnte man z.B. den Abstand zwischen 
den Se-Ketten wahlen. Wegen der dabei auftretenden ungewohnten 
Dimension wurde das hier nicht durchgefithrt. Zur Abschatzung der 
Gr6éBenordnung der Absorptionskonstanten-von hexagonalem Se kann 
‘man in einer logarithmischen Darstellung die geringe Dickenanderung 
ebenfalls auBer acht lassen, ohne einen bedeutsamen Fehler zu begehen. 


C. Experimentelle Ergebnisse. 
I. Absorptionskonstante. 


Die Absorptionsmessungen an amorphem Se zeigen im wesentlichen 
_ das gleiche Ergebnis wie bei G1LLEo. In der energetischen Darstellung 
_ (s. Fig. 4a) verlauft die Kurve bis ~2,4.eV annahernd gradlinig, um 
_ dann nach einem schwachen Knick in einen exponentiellen Abfall tiber- 
zugehen. Oberhalb 600 my fallt die Absorptionskonstante von amorphem 
Se mit recht guter Naherung exponentiell ab (Fig. 2), wenn man eine 
- schwache, annahernd wellenlangenunabhingige Absorption in Abzug 
bringt, wie es in Fig.3 angedeutet ist. Da die Reflexion bei diesen 
Messungen beriicksichtigt ist, handelt es sich dabei um eine echte Absorp- 
tion. Sie hat zur Folge, daB amorphes Se in gréBeren Schichtdicken auch 


1 Ricuter, H., W. KuLcKe u. H. SpEcuT: Z. Naturforsch. 7a, 511 (1952). 
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im Ultraroten stark absorbiert. Die amorphe Se-Schicht in Fig.3 wurde 
aus der Schmelze durch Pressen zwischen zwei Quarzplatten hergestellt. 
Es zeigt sich dabei nun, daB zwischen dieser Schicht und einer durch 
Aufdampfen hergestellten amorphen Schicht in optischer Hinsicht kein 
Unterschied besteht!. Die genaue spektrale Lage der Absorptionskante 
laBt sich ohne eine willkiirliche Definition? nicht angeben, da man die 
logarithmische Gerade in Fig. 2 beliebig verlangern kénnte, so dab mit 

zunehmender Schichtdicke die 
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Fig. 2. Absorptionskonstante von amorphem Se in Abhangigkeit von der Wellenlange. Die gestrichelte 
Gerade zeigt die Lage der thermischen Abtrennarbeit, die sich aus Messungen der Temperaturabhangigkeit 
der Leitfahigkeit an geschmolzenem und amorphem Se (H. W. HenKkets) ergibt. 


Fig. 3. Relative Absorptionskonstante einer amorphen Schicht, die aus der Schmelze durch Pressen zwischen’ 
Quarzplatten hergestellt wurde. 


scheinbar nach groBeren Wellenlangen hin verschoben wird. Die Tempe- 
raturabhangigkeit der Absorptionskonstanten von amorphem Se zeigt, 
daB im exponentiellen Teil der Kurve die Absorptionskonstante mit ab- 
nehmender Temperatur relativ stark abnimmt (s. Fig. 6a). Dadurch kommt 
die bekannte Verschiebung der Absorptionskante nach kiirzeren Wellen- 
langen bei abnehmender Temperatur zustande. Weiter im Gebiet der 
Kigenabsorption oberhalb etwa 3 eV nimmt die Absorptionskonstante mit 
abnehmender Temperatur dagegen zu, so da es zu einer Uberschneidung 
der Kurven kommt. Die Wirkung der Temperaturerniedrigung besteht 
demnach nicht in einer allgemeinen Senkung der Absorptionskonstanten, 


1 Auch bei den Strukturuntersuchungen von RicHTER und Mitarbeitern zeigte 
sich kein Unterschied zwischen den in verschiedener Weise hergestellten Proben 
von amorphem Se. 

* Man pflegt haufig die Wellenlange, bei der die Absorptionskonstante dea 
Wert 1mm hat, als Maf fiir die Absorptionskante zu verwenden. 
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die einer Verschiebung gleichkame, sondern vielmehr in einer Ver- 
engung des umfaBten energetischen Gebietes. 
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Fig. 4a u. b, a Absorption einer Se-Schicht vor und nach der Umwandlung in die hexagonale Modifikation. 
b Absorptionskonstante von amorphem und hexagonalem Se in logarithmischer Darstellung. 


Bei der Umwandlung einer amorphen Se-Schicht in die hexagonale 
Modifikation nimmt die Absorption im ganzen untersuchten Spektral- 
bereich zu (Fig. 4a). Im Gegensatz zur Messung von GILLEo ergibt sich 


also auch unterhalb 450my eine Zunahme. 
Wahrend beim amorphen Se die Absorp- 
tionskonstante bei ~600 my stark an- 
steigt, ist dieser Absorptionsanstieg, wie 
aus der logarithmischen Darstellung in 
Fig. 4b hervorgeht, bei hexagonalem Se 
um etwa 0,3 eV nach grdéBeren Wellen- 
langen hin verschoben. Offenbar tritt mit 
der Umwandlung in die hexagonale Modi- 
fikation bei etwa 2,2eV eine neue Absorp- 
tionsbande in der Eigenabsorption auf, die 
vor dem starken Absorptionsanstieg des 
amorphen Se liegt. Tragt man namlich 
die Zunahme der Absorptionskonstanten 
bei der Umwandlung auf (Fig. 5), so tritt 
diese Absorptionsbande ganz deutlich her- 
vor. Die Differenzkurve 1aBt sich ohne 
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Fig. 5. Zunahme von log —- durch 


die Umwandlung. 


Zwang in der angedeuteten Weise zerlegen. Auch die Temperaturabhangig- 
keit der Absorptionskonstanten von hexagonalem Se bestatigt diese Auf- 
fassung. Durch eine Temperaturerniedrigung kommt es zu mehrfachen 
Uberschneidungen der Kurven (Fig. 6a). Zeichnet man durch Differenz- 
bildung wie in Fig. 5 die neue Bande fiir sich allein (Fig. 6b), so zeigt 
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sich, daB mit abnehmender Temperatur sich das Maximum zu kurzeren 
Wellenlingen hin verschiebt, wobei gleichzeitig die Bande schmaler und 
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00 800 100%, 
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hdher wird. Das ist nun die nor- 
male Temperaturabhangigkeit 


von Absorptionsbanden in festen 
Kérpern!. Das wesentliche Er- 
gebnis der Absorptionsmessung 


an hexagonalem Se ist demnach, 
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Fig. 6a u. b. a Temperaturabhangigkeit der Absorption einer Se-Schicht vor und nach der Umwandlung. 
b Temperaturabhangigkeit der Absorptionsbande aus Fig. 5. 
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daB in der Eigenabsorption bei 2,2 eV eine relativ starke Absorptions- 
bande neu auftritt und da8 Temperaturerniedrigung dort hauptsachlich 
eine Verengung des Absorptionsbereiches zur Folge hat. 
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Fig. 7. Reflexionsvermégen von 
amorphem und hexagonalem Se. 
Die Umwandlung der hexagonalen 
Probe erfolgte bei ~170°C unter 
Druck, 


IT, Reflexionsvermogen. 


In der Abhangigkeit des Reflexionsver- 
mdégens von der Wellenlange bei amorphem 
und hexagonalem Se tritt bei entsprechender 
Auftragung der enge gesetzmaBige Zusam- 
menhang zwischen dem Absorptions- und 
dem Reflexionsvermégen deutlich hervor. Die 
Kurve fiir amorphes Se in Fig.7 zeigt nach 
einem schwachen Abfall unterhalb 4 eV bei 
ungefahr 2,3eV einen Knick. Unterhalb 
2,3 eV fallt die Kurve relativ stark linear 
ab, um dann bei ~1,9 eV wieder in einen 
schwacheren Abfall itberzugehen. Der Knick 
bei ~2,3eV ist ein charakteristischer Punkt 
dieser Kurve, der offenbar dem Knick im 
Verlauf der Absorptionskonstanten von amor- 


phem Se an ungefahr derselben Stelle entspricht, nur daB er hier beim 
Reflexionsvermégen stairker ausgepragt ist. Dem exponentiellen Ab- 


* Zum Beispiel Mortwo, E.: Z. Physik 85, 56 (1933). 
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fall der Absorptionskonstanten unterhalb 2,3 eV entspricht ein linearer 
Abfall des Reflexionsvermégens. Der schwiachere Abfall des Reflexions- 
vermogens unterhalb 1,8 eV diirfte mit der geringen, annihernd wellen- 
langenunabhangigen Absorption im Ausliufer der Eigenabsorption 
zusammenhangen (s. Fig. 3). Der griinliche Farbstich von amorphem 
Se ist wegen des Abfalls seines Reflexionsvermiégens im roten Spektral- 
gebiet ohne weiteres verstandlich. 

Bei hexagonalem Se zeigt die Abhangigkeit des Reflexionsvermégens 
von der Wellenlange einen ganz anderen Verlauf (obere Kurve in Fig. 7). 
Zunachst nimmt mit der Umwandlung der Absolutwert des Reflexions- 
vermogens im untersuchten Bereich zu. Unter- 
halb 4 eV fallt die Kurve stiarker ab als bei 300 
amorphem Se und durchlauft nach einem Mini- 
mum bei 2,5 eV ein relativ scharfes Maximum 
bei ~2,1eV. Dieses Maximum im roten Spek- 
tralgebiet, das dem hexagonalen Se sein bréun- 
lich-graues Aussehen verleiht, entspricht offen- 
bar der Absorptionsbande, die in der Eigen- 
absorption neu auftritt. Wahrend sie sich nese ‘Os 
aber im Verlauf der Absorptionskonstanten Fig. 8. Reflexionsvermégen einer 
nur durch ihre Temperaturabhangigkeit und eee S oeate 
durch die Zunahme der Absorptionskonstan- 
ten bei der Umwandlung (Fig. 5 und 6) geniigend deutlich machen 
1aBt, tritt sie hier beim Reflexionsvermégen wesentlich starker hervor. 


Neben diesem Maximum bei 2,1 eV deutet sich in Fig. 7 bei ~3,3 eV 
ein weiteres schwach an. Die Umwandlung dieser Probe wurde bei etwa 
470° C unter Druck durchgefiihrt. Bei einer Umwandlungstemperatur 
von 210° C wird das Maximum bei 3,3 eV deutlicher, bleibt aber weniger 
ausgepragt als das bei 2 eV (Fig. 8). Da bei den diinnen Schichten fiir 
die Absorptionsmessungen die Umwandlung unter 150° C durchgefiihrt 
wurde, ist es verstandlich, daB diese Absorptionsbande in den Absorp- 
tionskurven bei der vorhandenen MeBgenauigkeit nicht in Erscheinung 
tritt. Der Absolutwert des Reflexionsvermégens der bei 210° C umge- 
wandelten Probe ist etwas geringer, da wegen der Umwandlung ohne 
Druck die Oberflache nicht véllig glatt war. Vermutlich hangen die 
starken Schwankungen der Absolutwerte in den friitheren Arbeiten auch 
mit solchen Streuverlusten zusammen. 


Zusammenfassend l4Bt sich feststellen, daB die Messungen des Re- 
flexionsvermégens bei amorphem und hexagonalem Se die Ergebnisse 
der Absorptionsmessungen recht gut bestatigen, ja daB dort bei entspre- 
chender Auftragung die Absorptionsbanden und der Knick sogar deut- 
licher in Erscheinung treten. 
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D. Deutung der MefBergebnisse. 

Zur Deutung der vorliegenden optischen Ergebnisse ist es zweck- 
maBig, sich die bekannten anderen Eigenschaften von Se kurz zu ver- 
gegenwartigen. Das hexagonale Se weist eine Kettenstruktur auf, 
wobei die Ketten in Richtung der c-Achse verlaufen. Die Se-Atome 
winden sich schraubenformig um die Kettenachse. Die Bindung zwi- 
schen zwei Atomen der gleichen Kette hat homéopolaren Charakter und 
ist relativ fest. Die Bindungsenergie betragt nach PAULING 57,6 kcal/Mol 
bzw. 2,5 eV!. Zwischen den einzelnen Ketten ist die Bindung wesentlich 
schwiicher, sie diirfte hauptsadchlich in VAN DER WaAALsscher Bindung be- 
stehen. Der relativ niedrige Schmelzpunkt von Se (220° C) riihrt von 
dieser schwachen Bindung zwischen den Ketten her. Vergleichsweise 
betragt die Bindung Si—Si im Si-Gitter nach PAULING 42,5 kcal/Mol 
bzw. 1,8 eV. Der Schmelzpunkt von Si, bei dem nur diese homéopolare 
Bindung vorliegt, betragt 1440° C. Die Leitfahigkeit von hexagonalem 
Se ist in Richtung der c-Achse (Kettenachse) gréBenordnungsmabig 
besser als in der dazu senkrechten Richtung?, es handelt sich dabei um 
Defektleitung. Ein Elektronenaustausch zwischen den einzelnen Ketten 
ist demnach viel unwahrscheinlicher als innerhalb der Ketten, was ja 
auch schon in der starken Verschiedenheit der Bindung zum Ausdruck 
kommt. 


Die Strukturuntersuchungen an geschmolzenem und amorphem Se 
zeigen, daB die Ketten beim Schmelzen von hexagonalem Se ihre gegen- 
seitige Zuordnung verlieren und eine gewisse Selbstandigkeit gewinnen, 
wahrend der Abstand zwischen den Se-Atomen in den Ketten erhalten 
bleibt®. Eine Neuordnung dieser ungeordneten Ketten bei der Ab- 
kthlung kann nur sehr langsam vor sich gehen, so daB man diesen sog. 
amorphen Zustand mit groBer Lebensdauer einfrieren kann. Im Gegen- 
satz zu den Halbleitern normalerweise beobachteten Tatsachen hat aber 
das amorphe Se, demnach ein Stoff mit extrem starker Gitterstérung, 
in elektrischer und auch in optischer Hinsicht wesentlich iibersichtlichere 
Eigenschaften als das hexagonale Se. Die elektrisch gemessene Abtrenn- 
arbeit von 2,3 eV bezieht sich wahrscheinlich auf eine Elektronenabspal- 
tung von den Se-Ketten. Zentren mit anderen Abtrennarbeiten, die 
sich durch Stérleitung und Stérabsorption bemerkbar machen wiirden, 
sind in reinem amorphem Se offenbar nicht vorhanden. Dieser Wider- 
spruch mit den tiblichen Vorstellungen l4Bt sich am einfachsten dadurch 
erklaren, daB man das amorphe Se nicht als ein gestértes hexagonales 


1 Paulina, L.: The Nature of the Chemical Bond, S. 53. Ithaka N. Y.: Cornell 
University Press 1948. 

* Boer, F. pe: Philips Research Rep. 2, 352 (1947). 

38 Ricuter, H., W. Kutcxe u. H. Specur: l.c. 
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Gitter, sondern als einen Ubergang zu einem Molekilgitter auffaBt. In 
optischer und elektrischer Hinsicht hat es namlich dessen Eigenschaften, 
ohne daB man aber von einem Gitter und von definierten Molekiilen 
sprechen kénnte. Die Tatsache, daB Se neben der hexagonalen Modi- 
fikation zwei weitere Modifikationen hat, die Molekiilgitter sind, be- 
kraftigt diese Auffassung. (Das «-monokline Se setzt sich aus Se,-Ring- 
molektilen zusammen, das f-monokline Se besteht aus Se,-Ketten- 
molekiilen.) 

Bei der Umwandlung des amorphen in das hexagonale Se ordnen 
sich die Ketten unter Verminderung ihres gegenseitigen Abstandes zu 
einem Kettengitter ein. Die energetische Wechselwirkung der Ketten 
untereinander wird gréBer. Wie die Zunahme des Absorptions- und 
Reflexionsvermégens zeigt, nimmt dabei auch die optische Dichte zu. 
Durch die definierte raéumliche Lage der Ketten und ihre stéarkere 
energetische Wechselwirkung entstehen aus der relativ breiten Absorp- 
tion des amorphen Se einzelne Absorptionsbanden beim hexagonalen Se. 
Besonders die Bande bei 2,2 eV ist von Interesse, da sich offenbar relativ 
viel Elektronen von den Ketten des amorphen Se bei der Umwandlung 
in einen neuen energetischen Zustand begeben, in dem sie weniger stark 
an die Ketten gebunden sind. Dieser Elektronenzustand diirfte wohl 
mit der starkeren Wechselwirkung der Ketten im hexagonalen Gitter 
zusammenhangen. VON HIPPEL! nimmt an, da in hexagonalem Se 
neben der VAN DER WAALsschen Bindung eine weitere Bindungsart vor- 
liegt, da der Abstand zweier benachbarter Se-Atome in verschiedenen 
Ketten kleiner ist, als dem von PAULING berechneten VAN DER WAALS- 
schen Atomradius von Se entspricht. Er faBt das hexagonale Gitter als 
eine ,, Resonanz‘‘ zwischen einer isolierenden Kettenstruktur mit VAN DER 
Waatsscher Bindung und einer kubischen Struktur mit metallischem 
Charakter auf und versucht dadurch die Leitfahigkeit von hexagonalem 
Se zu erklaren. Es diirfte schwer zu entscheiden sein, wieweit diese 
Auffassung im einzelnen zutrifft. Da der Unterschied zwischen der 
Abtrennarbeit von hexagonalem Se, die um 2 eV liegen wird (s. Fig. 4b), 
und der von amorphem Se (2,3 eV) annahernd mit der elektrisch ge- 
messenen Abtrennarbeit von ~0,3 eV iibereinstimmt, ist eine Beziehung 
zwischen diesen beiden GréBen denkbar?. Es ist aber fraglich, ob der 
Energiezustand, der die Absorptionsbande bei 2,2eV zur Folge hat, 
durch Einfangen von Elektronen unmittelbar die Defektelektronenleitung 
von hexagonalem Se hervorruft. Nach der Starke der Absorptionsbande 
zu urteilen, betragt némlich die Konzentration der Elektronen pro 


1 Hippet, A.v.: J. Chem. Phys. 16, 372 (1948). 
2 Entsprechend der Richtungsabhangigkeit der elektrischen Leitfahigkeit in 
hexagonalen Einkristallen scheint nach der Messung von SKINNER (l. c.) auch die 


| Absorptionsbande bei 2,2 eV von der Kristallorientierung abzuhangen. 
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Se-Atom in diesem Zustand etwa 1071, wahrend die Konzentration der 
Defektelektronen pro Se-Atom gréSenordnungsmaBig zu 10°* bis 106 
angegeben wird. Da zudem die thermische Vorgeschichte bei der Leit- 
fahigkeit von reinem hexagonalem Se eine groBe Rolle spielt, ist es wahr- 
scheinlicher, daB sie im wesentlichen durch Fehlordnung verursacht 
wird, zu der ein Kettengitter in hohem MabBe neigt. 

Die Bestimmung der Abtrennarbeit von Halbleitern aus optischen 
Messungen ist ein etwas umstrittenes Problem. Die Ubereinstimmung 
zwischen der aus elektrischen Messungen ermittelten thermischen Ab- 
trennarbeit und der aus der Lage der Absorptionskante ermittelten 
optischen Abtrennarbeit ist nicht besonders gut. Meistens kommt die 
optische Abtrennarbeit kleiner heraus als die thermische. Der Grund 
dafiir diirfte darin zu suchen sein, daB es sich dabei gar nicht um eine 
rein optische Abtrennarbeit handelt, sondern daB der exponentielle Aus- 
laufer der Eigenabsorption, der ja zur Bestimmung der Lage der Ab- 
sorptionskante benutzt wird, durch ein Zusammenwirken von thermi- 
scher und optischer Anregung zustande kommt. Dafiir spricht einmal 
die Tatsache, daB sich in diesem Gebiet eine Abtrennarbeit ohne eine 
vollig willkiirliche Definition grundsatzlich nicht angeben 14Bt. Zudem 
nimmt hier die Absorptionskonstante mit zunehmender Temperatur 
relativ stark zu. GILLEO' kann bei amorphem Se diese Temperatur- 
abhangigkeit befriedigend durch die Annahme erklaren, daB die Elek- 
tronen durch thermische Anregung infolge der Schwingungen des 
Gitters nach einer BOLTZMANN-Verteilung hdhere Energiezustande (sog. 
Schwingungszustande) besetzen, von denen aus sie mittels optischer 
Anregung abgespalten werden kénnen. Demnach mit man im exponen- 
tiellen Auslaufer auf optischem Wege im wesentlichen die Energie- 
verteilung der Elektronen infolge thermischer Anregung. Nur bei sehr 
tiefen Temperaturen kann die thermische Abtrennarbeit mit der aus der 
Absorptionskante ermittelten optischen Abtrennarbeit iibereinstimmen. 


Es erscheint in diesem Zusammenhang bedeutungsvoll, daB bei 
amorphem Se die GréBe der thermischen Abtrennarbeit relativ gut mit 
der Lage des Knickes im Verlauf der Absorptionskonstanten und des 
Reflexionsvermégens zusammenfallt. Diese Ubereinstimmung, die kaum 
zufallig ist, legt die Vermutung nahe, daB dem Knick eine gréBere Be- 
deutung zukommt, als man ihm nach dem Kurvenverlauf der Absorp- 
tionskonstanten zunachst zumi8t. Darauf deutet auch hin, daB er beim 
Reflexionsvermégen starker ausgepragt ist. Der Knick ist bei amorphem 
Se offenbar ein besseres MaB fiir die Abtrennarbeit als die Absorptions- 
kante im exponentiellen Auslaufer, die nach der iiblichen Definition bei 
etwa 1,6eV liegt. Es bleibt zunachst vollig offen, ob es auch andere Halb- 


1 GILLEO, M. A.: 1. c. 
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leiter gibt, auf die sich dieses Verfahren anwenden liBt. Da man aber 
bei einigen Halbleitern ahnliche Knicke im Verlauf der Absorptions- 
konstanten beobachten kann, ganz besonders stark z.B. beim ZnO}, 
ware es denkbar, daB dieses Verhalten nicht auf amorphes Se beschrankt 
ist. Bei hexagonalem Se kann man die Abtrennarbeit in der Eigenleitung 
nicht in dieser Weise ermitteln, weil ein entsprechender Knick hier fehlt. 
_ Da die Absorptionskante gegeniiber dem amorphen Se um etwa 0,3 eV 
_ nach langeren Wellen verschoben ist, diirfte ihre GréBe um 2 eV liegen. 
_ Zum SchluB sei noch darauf hingewiesen, daB es nach den vorliegen- 
den Ergebnissen lohnend sein diirfte, das Reflexionsvermégen in héherem 
_ MaBe als bisher bei den optischen Untersuchungen der Halbleiter heran- 
zuziehen, da Absorptionsbanden und dergleichen dort offenbar stirker 
heryortreten kénnen als im Verlauf der Absorptionskonstanten. 


Herrn Prof. Dr. E. Mottwo, Dr. E. Osswatp und Dr. W. Dirr 
danke ich fiir wertvolle Ratschlige und Diskussionen. 


Niirtingen, Firma Falkenthal und Presser K.G. 
"1 Mortwo, E.: Reichsber. Phys. 1, 1 (1943). 
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Zur Feldelektronenemission und Austrittsarbeit 
einzelner Kristallflachen. 


Von 
M. DRECHSLER und E. W. MULLER. 


Mit 9 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 11. September 1952.) 


Die bisher nur fiir ideal ebene Oberflachen behandelte Theorie der Feldemission 
erfordert bei Anwendung auf wirkliche Metalle die Beriicksichtigung der geo- 
métrischen atomaren Struktur der verschiedenen Kristallflachen. Die Berech- 
nung der Potentialfelder in unmittelbarer Nahe der Oberflache erfolgt mit Hilfe 
von Modellmessungen im elektrolytischen Trog. Fiir die Feldemissionsstromdichten 
einzelner Flachen und fiir den Gesamtstrom metallischer Oberflachen werden 
Formeln abgeleitet. 
Die Stromdichtekennlinien der W-Flachen 011 und 012 werden mit einer Sonde 
im Feldelektronenmikroskop gemessen. Die MeBwerte stimmen mit der abge- 
leiteten Formel befriedigend tiberein. Aus den experimentellen Werten wird nach 
der erweiterten Theorie die Elektronenaustrittsarbeit der 011-Flache von W zu 
y=5,70eV bestimmt. Faktoren, die die Oberflachenfeldstarke an der Spitze 
beeinflussen, werden untersucht. 


1. Einlectung. 

Unterschiede in der Feldelektronenemission einzelner Kristallflachen 
wurden erstmals von E. W. MULLER [17], [5] mit dem Spitzenmikro- 
skop festgestellt. Die Reihenfolge der Stromdichten der einzelnen Fla- 
chen kann aus dem feldelektronenmikroskopischen Bild einer reinen 
Kathodenspitze (Fig. 1) ermittelt werden. Nach den Messungen [17] 
unterscheiden sich die Stromdichten z.B. der Flachen 110 und 111 um 
den Faktor 10% bis 10+. 

Deutungsméglichkeiten fiir die starken Unterschiede in der Strom- 
dichte einzelner Flachen wurden zuerst von E. W. MULLER [17], [18] 
angegeben und spater von BENJAMIN und JENKINS [2/], ohne neue 
Gesichtspunkte hinzuzufiigen, nochmals genauer diskutiert. 

Nicht nur bei der Feldemission sondern auch bei der thermischen 
und photoelektrischen Emission zeigen sich Unterschiede in den ver- 
schiedenen Kristallflachen reiner Metalle [8], [73], die auf Unterschiede 
in der Elektronenaustrittsarbeit zuriickgefiihrt werden. Fiir diese Ab- 
hangigkeit hat SMoLucHowskI [6] eine Theorie aufgestellt, gegen die 
allerdings von STRANSKI und SUHRMANN [7] Bedenken geaduBert wurden. 
STRANSKI und SUHRMANN [7], [14] haben, ohne eine Theorie aufzustellen, 
eine Parallelitat zwischen den Elektronenaustrittsarbeiten und der 
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spezifischen Oberflachenenergie oder Packungsdichte der einzelnen Kri- 
stallflachen festgestellt. Ahnliche Feststellungen trifft ASHWORTH [26]. 


a 


Fig. 1au. b. a Feldelektronenmikroskopisches Bild der Feldemission einer verrundeten Wolframeinkristall- 
spitze. Anodenspannung 5 kV, Anodenstrom 10-> Amp. Feldstarke an der Spitzenoberflache etwa 
4-10’ V/cm. b Indizierung der Kristallflachen von a. 


_ STRANSKI und SUHRMANN [7] haben auf Grund der augenscheinlichen 
Ahnlichkeit der Emissionsbilder von MULLER und von MarrTIN ange- 
nommen, dal die Flachenspezifitat der Feldemission die gleiche Ursache 
habe wie die Flachenspezifitat der ther- 
mischen Emission, insbesondere unter- 
schiedliche Austrittsarbeit. Im folgen- 
den wird nachgewiesen, daB auBerdem 
ein weiterer Effekt eine Flachenspezi- 
fitat der Feldemission bewirkt. 


Bei Aufstellung der wellenmechani- 
schen Theorie der Feldemission waren 
Unterschiede in der Feldemission ein- 
zelner Flachen weder experimentell be- ATE BE 
kannt, noch wurden sie theoretisch dis- LF. 
kutiert. FowLer und Norpuem [J], _ a a 
[2], [2a] und BeTHE und SOMMERFELD — jolation der Tabellenwerte von Noxpuwn 
[3] beschreiben nur die Emission einer (2]/znr Bildkrarthorrelsvun: 
idealen Ebene mit einheitlicher Austritts- 
arbeit. Nach BETHE-SOMMERFELD [3] ist die Stromdichte 7) als Funktion 
der Feldstarke F (in Volt) mit Beriicksichtigung der Bildkraft: 


; 
: 
: 


3,78-10-*|/F 


) [Amp/em*]{. (1) 


3 
p2 

. F2 —2,98 - 10’ o( 

ig = 1,55 - 10 © - 10 - 


+ In Gl. (1) liegt gegeniiber der Gleichung von BETHE-SOMMERFELD insofern 
eine geringe Abweichung vor, als wir nach eigenen Berechnungen und in Uberein- 
stimmung mit NorpHEIM [2] den Faktor 3,78 an Stelle von 3,62 schreiben. 


mm 
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Dabei ist p die Elektronenaustrittsarbeit in eV und v(F, g) eine tabella- 
risch von NorDHEM [2] angegebene Funktion, die in Fig.2 graphisch 
interpoliert dargestellt ist?. 

Bei den Messungen von R. HAEFER [4] zur Priifung von Gl. (1) ist 
die vorhandene Flachenspezifitat der Feldemission nur insofern bertick- 
sichtigt worden, als ein Bruchteil der Oberflache als nicht emittierend 
angesehen wurde. 


2. Erweiterung der Emissionsformel 
durch Beriicksichtigung fldchenspezifischer Feldstarkenverdinderungen 
infolge atomarer Rauhigkeiten der Gitteroberjldche. 

Sowohl NorDHEIM und FowLer als auch BETHE-SOMMERFELD gehen 
davon aus, daf die emittierende Oberflache eine ideale Ebene ist. In 
Wirklichkeit hat jede Kristallflache, auch bei absolut reinen Kristallen, 
eine atomare Oberflachenrauhigkeit? entsprechend ihrer Gitterstruktur, 
Diese ist flachenspezifisch, wie das auch an Hand der in Fig. 3 dar- 
gestellten Modelle zu erkennen ist. 

Die potentielle Energie eines Elektrons in der Entfernung x vom 
Rande einer ideal ebenen Metalloberflache betragt bei angelegtem Feld 
und mit Beriicksichtigung der Bildkraft 

7 e 

V alge tM Sess pat (2) 
wie das auch in Kurve c der Fig.4 dargestellt ist. Infolge der atomaren 
Oberflachenstruktur ist der Potentialverlauf ohne Bildkraft nicht wie 
in Kurve a geradlinig sondern hat etwa den in Kurve d dargestellten 
Verlauf, so daB mit Beriicksichtigung der Bildkraft sich der in Kurve / 


1 Anmerkung bei der Korrektur. Nach pers6nlicher Mitteilung von H. KrOMER, 
Darmstadt, enthalt die NorpHEIm-Tabelle einen kleinen Fehler. In Gl. (53) der 
Norpuetmschen Arbeit [2| muB es k®? statt k heiBen. Die von KROMER neu be- 
rechneten Werte lauten: 

ar | 

— 0,0 | 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 | 0,6 | 0,7 ae 0,9 | 1,0 
— | 0,94] 0,87 | 0,79 | 0,69 |0,58|0,45|0,31/ 0,17] 0,0 


Nach den neuen Werten ergeben sich bei hohen Feldstarken etwas gréfere 
Stromdichten. Fir die Ergebnisse dieser Arbeit haben die Abweichungen keine 
Bedeutung. Lediglich in Fig. 6 und 9 diirften die Stromdichtewerte kaum nennens- 
wert hodher liegen und bei der zweiten Berechnung der 011-Austrittsarbeit des W 
diirfte die Fehlergrenze etwas gréRer sein. Fiir Hinweis und Uberlassung seiner 
Berechnungen méchten wir Herrn Dr. KrOMER unseren Dank sagen. 


* Diese Rauhigkeiten sind nicht mit den gréberen Rauhigkeiten zu verwechseln, 


die nach Scuotrxy [1/1], [12] durch den sog. Grob-Fein-Faktor beschrieben werden 
k6onnen. 


say 


— = 


ee ye 
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Fig. 3. Modelle der Oberflachen 001, 011, 112 und 111 eines kubisch-raumzentrierten Kristalles. 


dargestellte Verlauf ergibt. Kurve d ist fiir eine Flache nicht konstant 
sondern ortsabhangig und zwar in Perioden des Oberflachengitters. 


Da es schwierig ist, den Potential- 
verlauf in geringer Entfernung von 
dem atomaren Oberflachengitter zu 
berechnen, haben wir diesbeziigliche 
Potentialfelder an ModelJen im elektro- 
lytischen Trog gemessen, wobei wir an- 
nehmen, daB bei diesen Entfernungen 
noch metallische Kugelmodelle ange- 
wendet werden diirfen. Praktisch wur- 
den Gipsmodelle (Fig. 3) durch Besprit- 
zen mit Aluminium mit einem leitenden 
Uberzug versehen. Die Gitterkonstante 
der Oberflachenmodelle betrug 3,16 cm 
(MaBstab 1:10 in bezug auf den 
kubisch-raumzentrierten Wolframkri- 
stall). Im Trog wurde der Modellflache 
in etwa 30cm Entfernung eine Al-Ebene 
gegeniiber gestellt. Als Elektrolyt 


Fig. 4. Potentiale bei starken elektrischen 
Feldern am Rande eines Metalles (schema- 
tisch). Metalloberflache bei x =0, y = Elek- 
tronenaustrittsarbeit; ¢ = Grenzenergie der 
Fermi-Verteilung. a Ohne Berticksichtigung 
der Bildkraft. 6 Bildkraft. c Mit Bertick- 
sichtigung der Bildkraft [Gl.(2)]. d Ohne 
Bildkraft jedoch mit Berticksichtigung einer 
Feldverzerrung infolge der Rauhigkeit des 
atomaren Gitters. / Mit Bildkraft und mit 
Feldverzerrung. y. e*F = scheinbare Vermin- 
derung der Austrittsarbeit nach dem Scuort- 
Ky-Effekt. my = virtuelle Elektronen- 
austrittsarbeit. 


diente Leitungswasser. Die Ausmessung der Potentiale erfolgte in be- 
kannter Weise [7a], [10] mit einer Sonde in Briickenschaltung bei 
500 Hz mit Nullabgleichung durch einen Kopfhérer. Infolge der 


Potential 
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Polarisation der Al-Oberflaiche war eine geringe Korrektur der MeBwerte 
erforderlich, deren Betrag durch Messung zwischen zwei ebenen Elek- 
troden bestimmt wurde. 

Als emittierende Flache eines Atomes wurde einfach die Querschnitts- 
flache a7? angenommen. Weiter wurde naherungsweise angenommen, 
daB innerhalb dieser Flache die Emissionsstromdichte konstant ist. Des- 
halb geniigt es, an den Modellen lediglich den Potentialverlauf jeweils 

vor einem Atom der ober- 
0 7 é 8 Y § 6 om 7 sten bzw. zweit- oder dritt- 
obersten Schicht zu messen. 
Die Ergebnisse dieser Mes- 
sungen fiir einige Flachen 
sind in Fig.5a dargestellt. 
Fig. 5 b zeigt wie diein Fig. 5a 


bene 
SS t 1 
einzelnes Ba-Atom >». | (74% | Sonde 
aur (071), / 


Gitterkonstante Model! 
a b 


Fig. 5au.b. a Potentialverlauf einiger Modellflachen im elektrolytischen Trog als Funktion des Abstandes 

von der Oberflache. Modelle im MaBstab 1:10~8. Der Index an einer Flache gibt an, ob die Messung an der 

obersten, der zweitobersten oder der drittobersten Atomlage vorgenommen wurde. Weitere diesbeziigliche 

Ergebnisse in Tabelle1. b Zur Definition der Abstaénde x bei den Messungen im elektrolytischen Trog 
nach a. 


genannten Abstande gemessen wurden. Da die Potentialkurven der 
einzelnen Flachen bereits nach einem Abstand von etwa einer halben 
Gitterkonstanten von der Oberflache einander parallel verlaufen, kénnen 
wir naherungsweise V = —eF x ersetzen durch 


Vi = —eluna Cm . (3) 


wobei also C, flachenspezifisch ware. 

Den diesbeziiglichen Fehler kénnen wir vernachlassigen, da fiir die Durchlassig- 
keit des Potentialwalles das Integral des Potentialprofiles bestimmend ist und Ab- 
weichungen unterhalb einer halben Gitterkonstanten keinen wesentlichen EinfluR 
haben. Abgesehen davon liegt dort der Bereich der Ladungswolke der elektrischen 
Doppelschicht an der Oberflache [3], d.h. dort ist auch der Ausdruck der Bild- 
kraft nach Gl. (2) nicht mehr giiltig (vgl. auch Fig. 4). 


Eine erweiterte Formel fiir die Feldemissionsstromdichte wiirden wir 
erhalten, wenn wir mit dem Potential von Gl. (3) einschlieBlich der Bild- 
kraft die Berechnungen von BETHE-SOMMERFELD wiederholen wiirden. 


“ 
ae 
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Diesen relativ umstaindlichen Weg kén- 
nen wir folgendermaBen umgehen: Die 
Parallelitat der Kurven in Fig.5a zeigt 
(vgl. auch Fig. 4), daB die Potential- 
bzw. Feldstarkeveranderungen im Be- 
reich des Potentialberges fiir die Emis- 
sion die gleiche Wirkung haben als ob 
die Austrittsarbeit verandert worden 
ware. Wir kénnen also die wellenmecha- 
nische Formel von BETHE-SOMMERFELD 
unmittelbar iibernehmen, wenn wir statt 
der dort genannten Austrittsarbeit eine 
scheinbare Austrittsarbeit einsetzen, die 
sich aus den Modellmessungen nach Fi- 
gur 5a jeweils fiir die einzelne Kristall- 
flache berechnen laBt. Da es sich hierbei 
nicht um eine tatsidchliche Anderung der 
thermionischen Austrittsarbeit sondern 
nur um Anderung des wirksamen Poten- 
tialprofils handelt, mégen die sich so 
ergebenden Austrittsarbeiten als virtuelle 
Austrittsarbeiten! bezeichnet werden. 


Wie groB ist nun diese virtuelle Aus- 
trittsarbeit ? Bezeichnen wir den Faktor, 
um den sich das Potential im Abstand 
der Gitterkonstante von der Oberflache 
im Vergleich zur idealen Ebene andert, 
mit #, so ist also z.B., nach Fig.5a fiir 
die 122-Flache: =1,44. Eine Aufstel- 
lung der iibrigen, durch Messungen im 

elektrolytischen Trog ermittelten - 
_ Werte der Flachen kubisch-raumzen- 
_ trierter Kristalle, sowie fiir vereinzelte 
_ Ba-Atome auf bestimmten Kristall- 
_ flachen des Wolframs ist in Tabelle 1 
dargestellt. ; 


Setzen wirin die Gleichung V = —eF x 
(Fig.5a) fiir x die Gitterkonstante g ein, 


1 Diese virtuelle Austrittsarbeit ist nicht 
mit der Anderung der Austrittsarbeit nach 
dem Scuottky-Effekt zu verwechseln (vgl. 
Fig. 4). 


Zeitschrift fiir Physik, Bd. 134. 


Potentialinderungsfaktoren p im Abstand der Gitterkonstanten und Fldchenbriiche q bei kubisch vaumzentrierten Kristallen. 


Tabelle 1. 


wurden jeweils die Atomlagen berticksichtigt, von denen nennenswerte 


Dabei 


Atomzahl/cm? und v= Atomradius: 


q=anr* falls n 


Feldemission zu evwarten. 
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so wird die Differenz der Austrittsarbeit 
Agp=(1—p)-g-e-F. (4) 

Die virtuelle Austrittsarbeit g, ist also: 

rae A dam mers Fea (5) 
falls p die thermionische Austrittsarbeit der einzelnen Flachen bedeutet. 
Es sei noch hervorgehoben, daB nach Gl. (5) die virtuelle Austrittsarbeit 
eine Funktion der Feldstarke ist und da sich der hier beschriebene 
Effekt deshalb praktisch nur bei den hohen Feldstarken der Feldemission 
und nicht bei der Gliihemission bemerkbar machen kann. 

Eine Feldemission kann nicht nur von den Atomen der obersten 
Atomlage oder Oberflachennetzebene stattfinden, sondern auch von der 
zweitobersten oder drittobersten Netzebene. Der Abstand dieser Ebene 
1aBt sich fiir jede Flache berechnen und ist bei der Mehrzahl der Flachen 
erheblich kleiner als die Gitterkonstante. 

Als Stromdichtez bezeichnen wir die Stromdichte bezogen auf ein 
differentiell kleines Oberflachenelement, wobei wir vereinfacht anneh- 
men, daB die Emission, bezogen auf den Querschnitt eines Atomes, 
konstant ist. Zur Berechnung der mittleren Stromdichte aus der 
Stromdichte ist das Verhaltnis der Summe aller Atomquerschnitte der 
Netzebene einer Flache zum gesamt betrachteten Querschnitt wesent- 
lich. Dieses Verhaltnis wir im folgenden g genannt. Die g-Werte sind 
flachenspezifisch, aber fiir die Oberflachennetzebenen einer Flachenart 
konstant. Die in Tabelle 1 dargestellten g-Werte sind an Hand von 
Modellzeichnungen der betreffenden Flache ermittelt worden und gelten 
fiir kubisch-raumzentrierte Kristalle. 

Bezeichnen wir die rechte Seite von Gl. (1) mit y(F,q@), so wird die 


Stromdichte 7 tiber etmem Oberflachenatom unter Beriicksichtigung des 
Potentialanderungsfaktors: 


t= (FQ, ) (6) 


und die mittlere Stromdichte einer Netzebene i, bezogen auf die Gesamt- 
flache einschlieBlich der nicht emittierenden bzw. nicht betrachteten 
Zwischenflachen 


1= -yl(F, 9, p). (7) 


Die gesamte mittlere Stromdichte einer Fliche7 erhalten wir durch 
Summation tiber die obersten k Netzebenen. 


‘=a DVL, yh). (3) 


Es zeigte sich, daB diese Summe stark konvergiert, d.h. die Berechnung 
von zwei oder drei Summanden war allgemein ausreichend. An Stelle — 


{ 
2 
iN 
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der bisherigen Stromdichtefunktion nach BETHE-SOMMERFELD tritt also 
bei Beriicksichtigung der Gitterrauhigkeit die Gl. (8), und wir erhalten 
die Stromdichte in Amp/cm2, wenn wir g, #, und k aus Tabelle 1 ent- 
nehmen, fiir y Gl. (1) einsetzen, F in Volt/cm und die etwa glithelektrisch 
gemessene Elektronenaustrittsarbeit y in eV messen. 

Der Feldemissionsstrom J, einer 
reinen Flache f ist nach Gl. (8) gleich 
dem Flachenintegral 


70 


L=4a- SD vl. p.pdat, (9) 
FOoR 


t 77 
wobei gegebenenfalls eine grob-geome- tno 
trische Ortsabhangigkeit der Feldstarke | 

i=] 


F von f zu beriicksichtigen ware. 2 
Da eine emittierende Oberflache sich 

im allgemeinen aus mehreren Kristall- 

flachen zusammensetzt, ergibt sich der 


Gesamtstrom J, aus der Summe der 3 x 25 ) 
Stréme J; summiert iiber sémtlichen 7 uF goon 79-8 y~" 
vorhandenen Flachen mit jeweils unter- 


3 . Fig. 6. Theoretischer Verlauf der Strom- 
schiedlichem q, Pa, QP, F und a‘: dichtefunktion logi/F? gegen 1/F beider Feld- 
emission nach Gl, (1) (Ebene) und nach 


I,= pets Yq fo: y (FE as p Pn ,) af (10) Gl, (8) bei Beriicksichtigung der flachen- 
n no ‘ 


spezifischen-Gitterstruktur der Oberflache. 
n fn 


I, ware beispielsweise der Strom, den wir als Feldemissions- Anoden- 
strom direkt im Feldelektronenmikroskop messen kénnen. 


3. Diskussion der erweiterten Theorie der Feldemission. 


Um unabhangig von der Flachenspezifitat der Austrittsarbeit den 
EinfluB der Feldverzerrung infolge der Gitterstruktur der Oberflache 
zu beurteilen, sind in Fig.6 in dem MaBstab log i/F? gegen 4/F die 
Kurven nach Gl. (8) fiir die einzelnen Flachen in dem experimentell 
in Frage kommenden Bereich eingetragen. Dabei ist die Bildkraft- 
korrektur v(F, g,) durch Interpolation aus der NorpuEIm-Tabelle 
Fig.2 ermittelt worden. In Fig.6 stellt die Kurve fiir die Ebene die 
Kurve dar, die sich nach Gl. (1) ergeben hat, wahrend die anderen 
Kurven einheitlich nach Gl. (8) fiir die mittlere Austrittsarbeit des 
Wolframs y= 4,55 eV berechnet worden sind. Die Stromdichten der 
stark emittierenden Flachen in Fig. 6 (z.B. 122) unterscheiden sich 
also von den schwach emittierenden Flachen (z.B. 011) auf Grund 
der Oberflaichenrauhigkeit allein etwa um den Faktor 2,5. Die wirk- 
lichen Stromdichteunterschiede betragen jedoch einige Zehnerpotenzen, 
was wir auf die in Fig.6 nicht beriicksichtigten flachenspezifischen 
5m 
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Unterschiede der y-Werte zuriickfiihren. Die Ahnlichkeit der MARTIN- 
schen [13] Glithemissionsbilder einer W-Kristallkugel mit dem Feld- 
emissionsbild erweist ja, da8 auch ohne eine hohe Feldstarke be- 
trachtliche Emissionsunterschiede in den verschiedenen Kristallflachen 
vorhanden sind. Die von uns betrachteten flachenspezifischen Feld- 
starkedinderungen infolge der atomaren Rauhigkeit liefern also nur einen 
Zusatzeffekt. Allgemein fordert Gl. (8) gegeniiber Gl. (1) héhere Strom- 
dichten, und da bemerkenswerterweise die Reihenfolge der Flachen 
etwa mit der Reihenfolge der g-Werte der Flachen (8) parallel geht, 
ergeben sich insgesamt gesehen héhere Stromdichteunterschiede fiir die 
einzelnen Flachen. 


4. Messung der Feldemission einzelner Fldchen 
und der Elektronenaustrittsarbeit der 011-Flache des Wolframs. 

Mit unseren quantitativen Kenntnissen tiber die Austrittsarbeit ver- 
schiedener Kristallflachen sieht es leider etwas triibe aus, selbst bei dem 
in dieser Hinsicht am besten bekannten Metall Wolfram. Wahrend die 
effektive Austrittsarbeit einer polykristallinen W-Oberflache mit 
4,55 eV [22] bis auf einige hundertstel eV richtig sein diirfte, besteht 
beispielsweise fiir die 110-Flache eine Unsicherheit von mehr als 1,3 eV. 
NICHOLS [8] gibt 4,68 eV an, MULLER [17] dagegen 6,0eV. Der Wert 
von NICHOLS ist zweifelsohne zu niedrig, der von MULLER nach unserer 
erneuten kritischen Berechnung der alten Mefwerte um 0,3 V zu 
hoch, STRANSKI und SUHRMANN [7] und HERRING und NICHOLS [22] 
hatten schon diskutiert, daB die gemessene Emission wenigstens zum 
Teil gar nicht von der idealen 110-Flache, sondern von Randern un- 
vollendeter Netzebenen herriithren kénnte. Auf Grund dieser Annahme 
schatzen sie eine Austrittsarbeit von 5,04 bzw. 5,35 eV ab. Aber auch 
dieser Wert ist noch zu niedrig. Wie wir von NICHOLS und seinem 
Mitarbeiter G. SMITH persénlich erfahren haben, diirfte die Einstreuung 
von Sekundarelektronen in die Sondenéffnung die auBerst schwache 
Emission der 110-Flache (und ebenso der 211-Flachen) vollkommen 
iiberdeckt haben. Die Bestimmung der Austrittsarbeiten der stark 
emittierenden Flachen ist dagegen ziemlich zuverlassig. Die Messung 
VON (19 des einen von uns ist darum zur Zeit die einzige einigermaBen 
verlaBliche. Es sei daher erlaubt, die seinerzeit in [77] nur kurz er- 
wahnte MeBanordnung genauer zu beschreiben. 

Die Aufgabe ist, die geringe Stromdichte in der 110-Richtung zu 
messen bzw. mit der wesentlich gréBeren Stromdichte der stark emit- 
tierenden Flachen zu vergleichen. Versuche, dies durch photometrische 
Auswertung der Leuchtdichten des Schirmes im Feldelektronenmikro- 
skop zu erreichen, erweisen sich in Anbetracht des Leuchtdichteverhalt- 
nisses von 1:10* als auBerst schwierig, da die Lichtstreuung im Leucht- 
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stoff, Lichtreflexion im Innern der Roéhre und Totalreflexion in der 
Glaswand des Kolbens eine Aufhellung der dunklen Stellen im Leucht- 
schirmbild bewirken, die auBerdem noch durch eingestreute Sekundir- 
elektronen und die weiche Réntgenstrahlung im Innern der Rohre ver- 
starkt wird. Die unmittelbare Messung der Stromdichte in einer Sonden- 
rohre nach Fig. 7 erschien daher aussichtsreicher. Die Innenseite der 
Anode war mit CaWO, bestaubt, um die Lage des Bildes und den Rein- 
heitszustand der Kathodenoberflache beurteilen zu kénnen. In der Mitte 
befand sich das Sondenloch von 4mm 
Durchmesser, durch das ein kleines Flachen- 
element der Kathode ausgeblendet wurde. VS) 7, 
Ericet fe 
Die hindurchgehenden Elektronen konnten 
im Auffanger mit Hilfe einer Elektrometer- 
rohre oder eines Elektrometers gemessen 
werden (elektrostatisches Voltmeter, 120 V 
Gesamtausschlag, 40 pF Kapazitat, benutz- 
ter Spannungsabfall am Widerstand von 
10! Q maximal einige Volt). Bei besonders 
kleinen Str6men wurde der Hochohmwider- 
stand weggenommen und das vorher auf 
100 V aufgeladene Elektrometer durch den 
zu messenden Auffangerstrom entladen. 
Zuverlassige Messungen waren erst nach . " : 
dem Einbau eines Schirmgitters zwischen Fig. 7. Anordnung zur Messung des 
Anode und Auffanger médglich, das die ee eee re 
Kapazitat zwischen diesen Elektroden soweit 
verringerte, daB geringe Anodenspannungsschwankungen unmerklich 
blieben. Das Schirmgitter weist auch langsame Sekundarelektronen 
von der Anode zuriick. 

Bevor die Roéhre endgiiltig entgast und abgezogen war, wurde durch 
Erweichen der Kathodenverschmelzung die Spitze so justiert, daB das 
Bild der achsialen 110-Flache genau zentrisch zum Sondenloch gelegen 
war. Bei dem Spitzenabstand von 57 mm hat im Bild der dunkle Teil 
der 110-Fliche einen Durchmesser von etwa 15 mm, so daB mit dem 
Sondenloch bestimmt nur der zentrale Teil der 110-Flache gemessen 
wurde. Die Metallteile der Réhre, aus Nickel, waren vor dem Einbau 
im Hochvakuum mit Hochfrequenz gegliiht und entgast worden. Die 
Rohre wurde 50 Std bei 480° C ausgeheizt. Der Ansatz mit dem Barium- 
getter befand sich bei der Messung in fliissiger Luft. Eine wesentlichere 
Getterwirkung diirfte das von der Kathode verdampfte Wolfram aus- 
geiibt haben. Nach dem Hochgliihen der Spitze auf 2600° K blieb das 
Leuchtschirmbild fiir mehr als 2 Std véllig unverandert. Der Sonden- 
strom in der 110-Richtung stieg wahrend dieser Zeit um etwa 20% an. 
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Da bei einem Vakuum von 1076 mm die kalte Kathodenoberflache inner- 
halb von 1 bis 2sec mit einer starken Adsorptionsschicht bedeckt ist, 
muB das Vakuum besser als 107! mm gewesen sein. 


Die MeBwerte von Anodenspannung, Gesamtemission und Sonden- 
strom sind in Fig. 8 als Kennlinien aufgetragen. Nach Beendigung der 
MeBreihe wurde die Roéhre gedffnet, mit neuem Getteransatz versehen 
und die Kathode so justiert, daB jetzt das Bild einer stark emittierenden 
Kristallflache, etwa zwischen 210 und 310 gelegen, in die Sondendffnung 
fiel. Nach Wiederherstellung guter Vakuumbedingungen zeigte sich, daB 
der Auffangerstrom jetzt einen im ganzen Kennlinienbereich konstanten 
Bruchteil von 1/225 der Gesamtemission 
der Spitze ausmachte. Damit sind wir 
in der Lage, in das Diagramm (Fig. 8) 
auch die Kennlinie des Sondenstromes 
fiir die 210-Flache einzutragen, indem 
wir jedesmal den 225. Teil des Gesamt- 
stromes dafiir ansehen. 


In dem Strombereich, in dem das 
Feldelektronenmikroskop gewohnlich be- 
Dei Ble LOR Ae a Leh ae a nutzt wird, ist also die Stromdichte der 
a 110-Flache um 3 bis 4 Zehnerpotenzen 

neo, Suramar aucteget! geringer als die Stromdichte der stark 
der W-Spitze. emittierenden Flachen, mit abnehmenden 

Kontrast zu gréBeren Stromdichten hin. 

Beide Kennlinien haben etwa den gleichen Abschnitt auf der Ordinate, 
also die gleiche Mengenkonstante der Emissionsgleichung, was fiir die 


spatere theoretische Deutung von Wichtigkeit sein diirfte. 


Um ohne Offnung der Réhre die Stromdichten auf den beiden wichtigsten 
Flachen unmittelbar zu vergleichen, wurde bei einem weiteren Versuch das Elek- 
tronenbild auf dem Schirm durch ein schwaches Magnetfeld so verschoben, daB die 
210-Richtung auf das Sondenloch fiel. Das Verhaltnis Gesamtstrom zu Sonden- 
strom war dann nur 205. Infolge der Strahlkrimmung konnte vermutlich ein Teil 
der durch das Loch fliegenden Elektronen den Auffanger nicht erreichen, so da 
dieser Wert besser nicht zur Auswertung verwendet wurde. 


Zur Berechnung der Austrittsarbeit der 011-Flache setzt man im 
Diagramm log i/F? gegen 1/F bei Vernachlassigung der Bildkraft- 
korrektur den Anstieg der Kennlinien y=«-qg!, bei Annahme von 
Po2 = 4,39 eV (es wurde aus der gleichen Bildhelligkeit geschatzt, daB 
diese Flache dieselbe niedrige Austrittsarbeit hat wie die von NicHoLs 
[22] zuverlassig gemessene 116- -Flache) wird 
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und mit den Werten von y aus Fig. 8 wird Yui—5,8eV. Eine exaktere 
Bestimmung VON Pox, Mit Beriicksichtigung der Bildkraftkorrektur, der 
virtuellen Austrittsarbeit und der Mengenkonstante erfolgt im nachsten 
Abschnitt. 


5. Vergleich der MeBwerte mit der erweiterten Theorie im Diagramm 
log 7/F2 gegen 4/F. 
Zur Darstellung der MeBkurven im Diagramm log 7/F2 gegen 1/F 
ist es erforderlich, einerseits Spannungen unter Beriicksichtigung der 
geometrischen Spitzenform in Feld- 
starkewerte und andererseits Strom- 
werte unter Beriicksichtigung der GréBe 
der emittierenden Flachen in Strom- 
dichten umzurechnen. Dies ist in Fig. 9 
durchgefiihrt. 

Zur Ermittlung dieser Werte sei 
bemerkt, die Feldstarke F berechnet 
sich aus der Spannung U nach der For- 
mel fiir hyperbolische Spitzen von 6 
OLLENDORF (vgl. [16)). 
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(y = Spitzenradius; d = Abstand Ano- 

de—Kathode). Messungen von H. oir des Wottrams bei der Feldemision. Ex 

SCHUPELIUS und den Verfassern an perimentelle Werte umgerechnet nach Fig. 8 
i p 4 (ausgezogen) und theoretische Werte nach 

Spitzenmodellen im_ elektrolytischen Gl. (8) (gestrichelt). 

Trog ergeben, daB Abweichungen von 

der Hyperboloidform beriicksichtigt werden miissen. Diese Korrektur 

ist fiir Fig.9 an Hand der empirischen Kurven tiberschlagsmaBig durch- 

gefiihrt worden. Ferner ist beriicksichtigt, daB die Feldstarke vom 

Scheitel hinweg stetig abnimmt. 

SchlieBlich treten auch noch Abweichungen von der Rotations- 
symmetrie auf, die durch die kristalline Struktur des Spitzenmodelles 
bedingt sind, d.h. die Temperform der Spitze ist nicht vollkommen die 
Form, die sich durch die Oberflachenspannung der quasi fliissigen Ober- 
flachenschicht allein einstellen wiirde. Wir haben unter Mitarbeit von 


2 E. KrAMeR Schattenaufnahmen von Kathodenspitzen im AEG-Elek- 


tronenmikroskop angefertigt. Mittels einer besonderen Vorrichtung 
konnten die Spitzen im Objekttrager um ihre Achse gedreht werden, 
d.h. von verschiedenen Seiten aufgenommen werden. Die Abweichungen 
von der Rotationssymmetrie, die als Anderungen des Kriimmungsradius 
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gemessen werden konnten, waren manchmal bei Spitzenradien von 
3-405 cm so stark, daB im Schattenbild daraus die kristallographische 
Orientierung erkannt werden konnte. Aus Bildern reiner Spitzen im 
Feldionenmikroskop [23] und aus Filmaufnahmen von iiber die 110- 
Flache wandernden Adsorptionsschichten von SrO und Aluminiumoxyd 
konnten wir schlieBen, daB die 011-Flache in einem Offnungswinkel von 
10 bis 15° vollig eben ist und die anschlieBenden Gittertreppenstufen 
nur eine Atomlage hoch sind. Nach Modellmessungen diirften Feld- 
starkeabweichungen, die sich aus Abweichungen von der Rotations- 
symmetrie ergeben, unterhalb 10% legen. 

Fiir die Bestimmung der Feldstirke als auch der GréBe der emittie- 
renden Flache ist die Kenntnis des Spitzenradius erforderlich. Dieser 
kann angendhert nach einer Formel von E. W. MULLER [16] oder besser 
nach einer aus Ubermikroskopmessungen der Spitzen gewonnenen em- 
pirischen Kurve (Spitzenradius als Funktion der Anodenspannung bei 
10> Amp) ermittelt werden. Nach der OLLENDORF-Formel wird damit 
der Ausdruck 7/F? 

z Tape: @+ In *% 


ia en 47} U? 7 (14) 


wobei J4,,¢ den Auffangerstrom einer Flache, 7 den Spitzenradius, 
y, den Blendenradius (nach Fig. 7 7,=0,2 cm) und d den Abstand Ka- 
thode—Blende (5,7 cm) darstellt. Nach Gl. (11) ist also die Ordinate 
in Fig. 9 kaum vom Spitzenradius abhangig. 

In der angefiihrten Art wurden in Fig.9 die experimentellen Kenn- 
linien fiir die Flache 011 und 012 aus den MeBwerten von Fig. 8 berech- 
net. Bei den theoretischen Kurven nach der erweiterten Theorie der 
Feldemission [Gl. (8)] wurde in Fig. 9 fiir die Flache 012 @12= 4,39 eV 
eingesetzt, wahrend fiir 011 nach systematischem Probieren der Wert 
gewahlt wurde (5,70 eV), der zu einer Ubereinstimmung mit den experi- 
mentellen Werten fiihrte (zum Vergleich ist in Fig.9 noch ein unge- 
eigneter Wert p= 5,0 eV dargestellt). Die Austrittsarbeit der 011-Flache 
des Wolframs betragt also y;,;=5,70eV mit einer Genauigkeit von 
schatzungsweise + 0,15 eV. 

Die experimentelle 012-Kennlinie in Fig.9 verlauft etwas flacher als 
die theoretische. Dies deutet darauf hin, daB die Austrittsarbeit der 
Flache 012 (bzw. 116) etwas kleiner als 4,39 eV sein kénnte. Hierzu 
sei bemerkt, daB J. A. BECKER [25] heute im Gegensatz zu NicHotLs fiir 
116 nicht 4,39 eV sondern 4,2 eV annimmt. 

_ Neben der Bestimmung der 011-Austrittsarbeit zeigen die MeBergeb- 
nisse der Fig.9, daB die abgeleitete erweiterte Formel der Feldemission 
[Gl. (8)] zur Beschreibung der Feldemissionsstromdichten einzelner 
Flachen gut geeignet ist. Fiir kiinftige Messungen der Feldemission 
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einzelner Flachen im Zusammenhang mit einer Priifung der abgeleiteten 
Formel sei besonders auf die Notwendigkeit einer méglichst exakten 
Bestimmung der Feldstarke hingewiesen. 


Herrn stud. Hernz Lissic danken wir fiir verstindnisvolle Mit- 
arbeit bei den Messungen im elektrolytischen Trog. 
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Uber den EinfluR der durch Druckzerstérung 
erzeugten Gitterfehlstellen auf die Lumineszenz 
von ZnS-Phosphoren*. 


Von 
IMMANUEL BROSER und WERNER REICHARDT. 
Mit 15 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 11. September 1952.) 


Die quantitativen GesetzmaBigkeiten des Riickganges der Lumineszenzausbeute 
von ZnS—Cu mit zunehmendem Zermorserungsgrad (Druckzerstérungsgrad) wer- 
den untersucht und auf der Basis des Bandermodelles der Kristallphosphore theo- 
retisch gedeutet. Als MaB fiir die Druckzerstérung wird eine optisch meBbareGréBe 
eingefiihrt, die der Zahl der erzeugten Gitterfehlstellen proportional ist. Mit zu- 
nehmendem Druckzerstérungsgrad tritt eime — einer monotonen Funktion fol- 
gende —- Abnahme der Lumineszenzausbeute ein, die von einer Veranderung der 
Reaktionsordnung fiir Elektroneniibergange in den Phosphoren begleitet wird. 
Die Temperaturabhangigkeit der durch Druckzerst6rung erzeugten strahlungslosen 
Elektroneniibergange ist auSerordentlich gering. Aus den Messungen folgt die 
Wesensgleichheit von Druck- und «-Zerstérung. Unter der Annahme, das den durch 
Druckzerstérung hervorgerufenen Gitterfehlstellen diskrete metastabile Terme im 
Bandermodell entsprechen, tiber die monomolekulare strahlungslose Elektronen- 
libergange stattfinden, kénnen die experimentellen Ergebnisse quantitativ gedeutet 
werden. 


I. Einleitung. 

Bereits im Jahre 1903 wurde von LENARD [2] und Mitarbeitern die 
Frage des Riickganges der Lichtausbeute von Kristallphosphoren durch 
sog. Druck- bzw. Spaltzerstérung diskutiert. Die ersten Untersuchungen 
dieser Art wurden an Erdalkalisulfidphosphoren vorgenommen. In der 
Folgezeit befaBte sich eine Reihe weiterer Autoren mit dem Problem der 
Druckzerstérung. KUPPENHEIM [3] konnte nachweisen, daB allseitiger 
Druck bis zu 7000 atii nicht zerstérend wirkt, dagegen die durch Sche- 
rungskrafte hervorgerufenen Zerstérungen einen lumineszenzmindernden 
EinfluB ausiiben. RreHL und ORTMANN [4] waren der Meinung, daB bei 
den seinerzeit vorliegenden Untersuchungen die Betrage des Lumines- 
zenzriickganges weit tiberschatzt worden sind, weil der allein durch 
Kornzerkleinerung entstehende Durchsichtigkeitsriickgang der Pra- 
parate einen starken Lumineszenzriickgang vortaéuschen kann. Unter 
der Annahme, daB durch die Druckzerstérung ausschlieBlich die Lu- 
mineszenzzentren (LENARDsche Zentren), nicht jedoch die fiir die Phospho- 


* Wesentliche Teile dieser Arbeit sind der Dissertation von W. REICHARDT {Z] 
entnommen, . 


EinfluB der Gitterfehlstellen auf die Lumineszenz von ZnS-Phosphoren, 993 
reszenz maBgeblichen metastabilen Zentren beeinfluBt werden, er- 
mittelten RIEHL und ORTHMANN bei extrem fein gemahlenem ZnS —Cu 
einen maximalen Lumineszenzriickgang um etwa 36%. Die Ergebnisse 
von WoLF und RIEHL [5], die auf einen Unterschied zwischen Druck- 
und «-Zerstérung hinweisen, stehen im Widerspruch zur Anschauung 


LENARDs, der die Folgen beider Zerstérungsarten im Hinblick auf 
die Lumineszenz — als wesensgleiche Vorginge ansah. Es wurde dann 


von WECKER [6] an ZnS—Cu unter anderem gezeigt, daB sich bei der 
Druckzerstérung das «-ZnS (Wurzit) in das B-ZnS (Blende) verwandelt, 
diese Strukturveranderung jedoch allem Anscheine nach nicht fiir die 
Abnahme der Lichtausbeute verantwortlich gemacht werden kann. Bei 
einer neueren Untersuchung von Frey [7] wurden durch Zermérsern 
von ZnS—Cu in einer Kugelmiihle verschiedene Fraktionen hergestellt 
und deren KorngréBen in Parallele zur réntgenographischen Umwand- 
lung des ZnS gesetzt. 

Obwohl ein recht umfangreiches experimentelles Material tiber die 
Druckzerstérung vorliegt, ist es bisher nicht gelungen, eine einfache 
und quantitative Deutung der durch die Zerst6érung bedingten Ver- 
anderungen in den Phosphoren zu geben. Dieses mag unter anderem 
daran liegen, daB noch keine quantitativen Aussagen tiber einen Zu- 
sammenhang zwischen der Lichtausbeute und einem noch naher zu 
definierenden Ma& fiir die Druckzerstérung existiert. 

Die vorliegende Arbeit, iiber deren vorlaufige Ergebnisse friiher be- 
reits kurz berichtet wurde [8], stellt es sich daher zur Aufgabe, ein még- 
lichst umfangreiches Material iiber die Anderung der Leuchtstoffeigen- 
schaften durch Druckzerstérung zu erhalten und dieses durch theore- 
tische Vorstellungen zusammenzufassen. Das erscheint um so mehr 
notwendig und von Interesse, als das Problem der strahlungslosen 
Elektroneniibergiange — und um die Erzeugung derartiger Uberginge 
handelt es sich ja bei der Druckzerstérung — in Kristallphosphoren [9] bis 
[16] unter neuen experimentellen und theoretischen Gesichtspunkten 
behandelt wird. Die vorliegende Arbeit liefert einen weiteren Beitrag 
zu diesem Problem, indem sie zeigt, daB die Deutung der Untersuchungen 
iiber die Druckzerstérung im Rahmen der erwahnten neueren Vor- 


stellungen mdglich ist. 


II. Messungen. 


a) Herstellung von verschieden druckzerstorten Leuchtstoffchargen 
und die Bestimmung threr Korngropen. 
Der DruckzerstérungsprozeB wurde an einem ZnS—Cu-Phosphor der 
Firma Auer (Clarophan, Herstellung 1512) durchgefiihrt. Durch ver- 
schieden langes Zermérsern der relativ grobkérnigen Substanz konnte 
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eine Reihe von Chargen unterschiedlicher Druckzerstérungsgrade (I bis 
VI) hergestellt werden. Die verwendete Kugelmiihle hatte einen Innen- 
durchmesser von 200mm; sie wurde jeweils mit etwa 100 Porzellan- 
kugeln, die einen Radius von 20mm besaBen, gefiillt. Die Umdrehungszahl 
der Miihle betrug etwa 70 pro min. Da die in dieser Weise gewonne- 
nen Leuchtstoffchargen eine relativ breite KorngréBenverteilung aut- 
wiesen, war es notwendig, mit Hilfe 
einer Sedimentationsapparatur jeweils 
einen mittleren Korngr6Benbereich her- 
auszutrennen. Dieses Verfahren konnte 
allerdings nicht sehr extrem durchge- 
fiihrt werden, weil die zu verwenden- 
den Leuchtstoffmengen sonst auBer- 
ordentlich groB geworden waren. Als 
: Beispiel fiir die erhaltenen Korngr6éBen- 
\. \ verteilungen zeigt Fig. 1 die aus Mikro- 
‘4 a aufnahmen ausgemessenen Haufigkeiten 
Desites ‘7% * der KorngroBen in drei verschiedenen 
druckzerstérten Leuchtstoffchargen. 
Man erkennt, daB aus diesen Messun- 
gen eine mittlere KorngréBe der ver- 
schiedenen Chargen definiert werden 
kann; jedoch liegt noch eine so erheb- 
liche Streuung der KorngréBen vor, 
daB es fraglich erscheint, ob die mitt- 
PB a es ee lere KorngréBe ein befriedigendes Mab 
Fig.1. KorngréBenverteilungskurven ver- fiir den Grad der D ruckzerstérung dar- 
schieden druckzerstérter Leuchtstoffchargen. stellt. Hinzu kommt, daB auch im 
Innern der einzelnen Kristallkérner 
Risse und Spriinge entstehen, die einen Einflu8 auf die Lumineszenz- 
abnahme haben kénnen, jedoch bei der Auswertung der Mikroauf- 
nahmen nicht erfaBt werden. Um auch diese inneren Veranderungen 
weitgehendst erfassen zu kénnen, haben wir nach einer optischen 
Methode gesucht, die ein MaB fiir die Oberflache und die Konzentration 
von Rissen und Spriingen in den Kristallchen liefert. 
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b) Das optische Verhalten der druckzerstérten Leuchtstoffchargen 
als Maf fiir die Gitterfehistellenkonzentration (Grad der Druckzerstorung).. 
LaBt man einen Lichtstrahl auf ein lichtstreuendes Medium fallen, 
so gelangt nur ein Teil des Primarstrahles durch das Medium hindurch, 
wahrend der Rest nach allen Seiten diffus gestreut wird. Wahlt man 
als Streusubstanz eine polykristalline Leuchtstoffschicht, so ist die streu- 
ende Wirkung um so gréBer, je feinkérniger die Kristallchen sind und 
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je mehr innere Risse und Spriinge vorhanden sind, die zur Aufhebung 
des optischen Kontaktes fiihren. Definiert man in geeigneter Weise cine 
experimentell me8bare Streukonstante, deren Wert also von der Zahl 
der auBeren und inneren Oberflaichen abhangt, so ergibt sich ein relativ 
gut geeignetes MaB fiir den Grad der Druckzerstérung durch Zermorse- 
rung. 

Das Verhalten einer polykristallinen Schicht bei Bestrahlung mit 
monochromatischem Licht wird durch folgendes Differentialgleichungs- 
system beschrieben [17] 


dT (x) 


— —T (x) (a+r—rR (x)), (1) 
aR 3) 2 
“() 7 T3(x). (2) 


Hierin bedeutet T(x) den Bruchteil der primaren Strahlung, der 
durch die Schicht mit der Dicke x hindurchgelangt, wahrend R(x) den 
entsprechenden reflektierten Anteil darstellt. Die GréBer dx ist der an 
einer differentiellen Schicht der Dicke dx reflektierte Bruchteil, 7 also 
der differentielle Reflexionsfaktor. Nach dem oben Gesagten sollte 
diese GréBe ein MaB fiir den Druckzerstérungsgrad darstellen. Die 
GréBe a ist — entsprechend wie 7 definiert — der differentielle Absorp- 
tionsfaktor. Die Lésung des Differentialgleichungssystems (1), (2) ergibt 
fiir den totalen Reflexionsfaktor 


ua Sin px 
R(x) = . (3) 
eles Gin px 
und fiir den totalen Transmissionsfaktor 
T (x) = ; (4) 
Cal pack a Gin px 
mit den Abkiirzungen 
v=a-+r (5) 
und 
p=\er—P. (6) 


Die Gln. (3) und (4) bieten nun eine relativ einfache Methode zur 
Bestimmung der differentiellen Streukonstanten 7 und damit des Druck- 
zerstérungsgrades. Bestimmt man namlich beispielsweise den Trans- 
missionsfaktor T(x) fiir verschiedene Schichtdicken x, so laBt sich aus 
dem funktionellen Zusammenhang zwischen T(x) und x auBer der 
GréBe a die differentielle Reflexionskonstante 7 bestimmen. Fihrt man 
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diese Messungen mit von auBen eingestrahltem Licht durch, so treten 
allerdings einige Schwierigkeiten auf: Die Gln. (1) und (2) gelten namlich 
nur fiir den Fall, daB die Strahlung in jedem Schichtdickenbereich dem 
LAMBERTschen-Verteilungsgesetz gehorcht, was bei Benutzung der ub- 
lichen Beleuchtungsanordnungen im allgemeinen nicht der Fall ist. Rela- 
tiv einfach laBt sich aber diese Schwierigkeit beheben, wenn man als 
Lichtstrahlung eine in den obersten Schichtlagen erzeugte Lumineszenz- 
strahlung benutzt. Besonders leicht kann eine derartige Lumineszenz- 
strahlung dadurch erzeugt werden, daf man «-Teilchen geringer Reichweite 
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Fig. 2. Lumineszenzintensitaten bei «-Anregung als Funktion der Schichtdicke x Dichte fiir verschiedene 
Druckzerstérungsgrade. 


auf einen Leuchtschirm fallen 148t und die von verschieden dicken Schir- 
men durchgelassenen Lumineszenzintensitaten bestimmt. Eine derartige 
Messung ist in Fig. 2 fiir alle hergestellten druckzerstérten Leuchtstoff- 
chargen wiedergegeben. Man erkennt, daB die Abnahme vom Maximal- 
wert — der etwa dann erreicht wird, wenn alle «-Teilchen véllig absor- 
biert sind — auf einen bestimmten Bruchteil um so schneller erfolgt, 
je mehr die Substanz druckzerst6rt ist. (Hierbei erfolgte die Anregung 
stets mit dem gleichen «-Praparat.) Die verschiedene Lage der Maxima 
der Intensitaétskurven ist im wesentlichen darauf zuriickzufiihren, daB 
bei den dickeren K6érnern fiir geringe Schichtdicken noch nicht die ge- 
samte Flache gleichmaBig bedeckt ist, die «-Teilchen also teilweise auf 
die Glasunterlage der Leuchtschirme auftreffen. Die Durchlassigkeits- 
kurven (vom Maximum ab gerechnet) folgen in sehr guter Naherung 
der Gl. (4), so daB man leicht die jeweiligen Konstanten a und 7 ermitteln 
kann. Die in dieser Weise bestimmten Konstanten sind in den ersten 
beiden Spalten der Tabelle 1 enthalten, wobei ihre Zahlenwerte durch 
die in Fig. 2 vorgegebene Einheit bestimmt wurden; die zu den in 
Tabelle 1 enthaltenen Dimensionen gehérenden Absolutwerte werden 
durch Multiplikation mit dem Zahlfaktor der Dichte x 103 erhalten. 
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Interessanterweise ist das Verhaltnis a/y — in Ubereinstimmung mit den 
Ergebnissen einer friiheren Arbeit [17] — unabhangig von der KorngroBe. 
Dieses ist wohl am einfachsten so zu deuten, daB durch die Vielfach- 
streuung der Lichtweg proportional zur Gesamtzahl der Reflexionen ver- 
langert wird, so daB zu einer gréBeren Reflexionskonstanten eine im 
selben Verhaltnis vergréBerte Absorptionskonstante gehért. NaturgemaB 
1aBt sich die Gl. (4) nur dann in der erwahnten Weise auf die Messungen 
anwenden, wenn das Emissionsspektrum der Lumineszenz durch die 
Druckzerst6rung — bzw. durch Ausmischen in dickeren Schichten — 
keine wesentliche Veranderung erlitten hat. Dies war, wie durch Mes- 
sungen gezeigt werden konnte, in unserem Falle gewahrleistet. 

Die Giiltigkeit der oben diskutierten Vorstellungen zur Bestimmung 
des Reflexionsfaktors y haben wir noch auf andere Weise gepriift. Erregt 
man namlich einen Leuchtstoff nicht nur an dér Oberflaéche, sondern 
auch im Innern der Schicht zum Leuchten, so lassen sich ebenfalls 
einfache Differentialgleichungen fiir die nach beiden Seiten der Schicht 
austretenden Lichtintensitaten J und 7 angeben [J7]. Bezeichnet man 
die in der Schichttiefe x erzeugte Lumineszenzintensitat mit 2E (x), so 
lautet das verallgemeinerte Gleichungssystem (1), (2) 


2) — B(x) [1 +R(x)]—J (w) (v7 RU], 7) 
as =E(x)-T(x) +] (x)-7-T (4), 


mit der Lésung fiir die in der positiven Richtung der x-Achseaustreten- 
den Lichtintensitat 


1a) = [JE “a 


(a) Axi 1%). (9) 
Besonders einfach wird das Ergebnis bei gleichmaBiger Durcherregung 
des Leuchtstoffes, wenn man also setzen kann 


E(x). —E,== const. (10) 
Aus Gl. (9) folgt dann 


J (a) == [1 —R(x) —T (x). (11) 


Dieser Fall liegt bei Anregung von Leuchtstoffen mit y-Strahlen vor, 
die in den in Frage kommenden Schichtdicken praktisch nicht geschwacht 
werden und daher alle Teile des Leuchtstoffes gleichmaBig zum Leuchten 
anregen. , 

An den von uns untersuchten Leuchtstoffchargen haben wir der- 
artige Messungen durchgefiihrt (Fig. 3). Man sieht, daB auBer der Ab- 
nahme der Lichtausbeute [die Anfangstangenten (v= 0) an die Kurven 
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sind ein MaB fiir die Lichtausbeute] mit starkerer Druckzerstérung auch 
eine Abnahme der nach auBen gelangenden Lichtintensitat infolge star- 
kerer Absorption eintritt. Da unsere Leuchtstoffchargen auch bei y-An- 
regung dieselbe Emissionsbande besaBen, miissen die gleichen Kon- 
stanten a und y zur Realisierung der Kurven mittels Gl. (11) verwendbar 
sein. Dies ist im vorliegenden Fall recht gut erfiillt, da die ausgezogenen 
theoretischen Kurven der Fig.3 die MeBpunkte in guter Naherung 
wiedergeben. 
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Fig. 3. Lumineszenzintensitaten bei y-Anregung als Funktion der Schichtdicke x Dichte fiir verschiedene 
Druckzerstérungsgrade. 


Aus den gemessenen Werten der differentiellen Streukonstanten 7 
laBt sich in sinnvoller Weise ein Druckzerstérungsgrad D definieren, 
Bezeichnen wir den Reflexionsfaktor fiir die unzerstérte Charge mit 7,;, 
so ist das Verhaltnis des jeweiligen 7 zu 7; ein MaB fiir den Grad der 
Druckzerstérung. Der Druckzerstérungsgrad ist somit ein dimensions- 
loses MaB, daB in einer durch die unzerstérte Substanz gegebenen Einheit 
gemessen wird. Dies ist insofern auch sinnvoll, als auch die nichtzer- 
stérte Substanz Veranderungen gegeniiber dem idealen Einkristail auf- 
weist, die diese nur als graduell verschieden gegeniiber einer zerstérten 
Charge ausweist. 

Bei der Diskussion iiber den Wert des von uns eingefiihrten Druck-_ 
zerstérungsgrades D wird man sich fragen miissen, inwiefern durch die 
optische Methode wirklich alle durch den DruckzerstérungsprozeB ein- 
getretenen Verdnderungen in den Kristallkérnchen, die zu einem Lu- 
mineszenzriickgang fiihren, erfaBt werden. Mit Sicherheit wird man 
Risse und Spriinge innerhalb der GréBenordnung der Lichtwellenlange 


Einflu8 der Gitterfehlstellen auf die Lumineszenz von ZnS-Phosphoren. 9299 
feststellen kénnen, dagegen ist es ungewiB, ob feinere Veranderungen, 
die nicht mehr mit unserer Methode erfaBt werden kénnen, nicht trotz- 
dem einen merklichen Einflu8 auf die Lumineszenz der Stoffe besitzen., 
Naturgema8 liegt der Gedanke nahe, diese submikroskopischen St6- 
rungen mit Hilfe von Réntgen- oder Elektroneninterferenzen nachzu- 
weisen. Derartige Versuche haben wir unternommen, allerdings keinen 
Effekt festgestellt. Dies ist auch nicht iiberraschend, da die iiblichen 
Konzentrationen von Stérstellen, die zu Veranderungen der Lumineszenz 
fiihren, weit unterhalb der mit den heutigen Methoden erfaBbaren 
Konzentrationen liegen. Wir kénnen aber mit einer gewissen Berech- 
tigung annehmen, daB diese unsichtbaren Veranderungen den optisch 
sichtbaren Veranderungen proportional sein werden. Eine gewisse 
Analogie dazu ist die Tatsache, daB die gesamten optisch sichtbaren 
Veranderungen auch den sehr viel gréberen Veranderungen der auBeren 
Gestalt (Korngré6Be) annahernd proportional sind, was man daraus er- 
kennt, daB das Produkt aus den mittleren Korndurchmessern d (aus 
Fig. 4 bestimmt) und den optischen Konstanten y annahernd unabhiangig 
vom Zerst6rungsgrad ist. Wahrend man also mit einer gewissen Berechti- 
gung eine Proportionalitat zwischen den unsichtbaren und den sichtbaren 
— durch Druckzerstérung erzeugten — Gitterfehlstellen voraussetzen 
kann, sind die hierbei auftretenden Proportionalitatskonstanten in sehr 
starkem MaBe von der Sorte des untersuchten Leuchtstoffes, von der 
Art der Zermérserung (Kugelmiihle, hydraulische Presse usw.) und von 
eventuellen Nachbehandlungen (Tempern) abhangig. Es ist also keines- 
wegs zu erwarten, daB bei Anderung irgendwelcher Versuchsbedingungen 
zu gleichen Druckzerstérungsgraden D gleiche Anzahlen von submikro- 
skopischen Gitterstérungen gehdren. Trotzdem haben wir aber durch 
die von uns definierte Ma8zahl fiir die Druckzerstérung die Méglichkeit 
erhalten, den von uns durchgefiihrten mechanischen ProzeB der Er- 
zeugung von Gitterfehlstellen quantitativ mit dem Riickgang der Lu- 
mineszenz zu verkniipfen. 


Tabelle 1. 
j a[om™—] | ‘7 {em—] | alr d[{cm] | dr D 
i | 
_ Charge I 0,0067 0,429 | ~ 3:10% | 4,68- 10, 1,000 
Charge II . 0,0126 | 0,0294 | 0,428 | ~2,1-10°3 | 6,17°107 1,877 
Charge III 0,0168 | 0,0392 | 0,428 = — 2,500 
Charge IV . 0,0232 | 0,0538 | 0,434 = arn 3,440 
Charge V 0,0672 | 0,1568 | 0,428 | ~1,8-10°4 | 2,81°10 10,000 
Charge VI 0,1723 | 0,4017 | 0,429 _ — 25,620 


c) Der Zusammenhang zwischen Lumineszenz und Druckzerstorungsgrad. 
a) Abnahme der o- und y-Lumineszenz durch Druckzerstorung. Durch 
die Definition eines Druckzerstérungsgrades wird es médglich, die 
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Abnahme der Lumineszenz mit wachsender Zerstérung quantitativ zu er- 
mitteln. Bei den Messungen zur jeweiligen Bestimmung der Lichtaus- 
beute ist es natiirlich Bedingung, daB die absorbierte Anregungsenergie 
stets die gleiche ist, oder zumindest durch Messung bestimmbar wird. 
Bei Anregung mit Lichtstrahlen ist diese Bedingung jedoch keineswegs 
erfiillt, da die Korngro8en der verschiedenen Chargen unterschiedlich 
groBe Reflexionseigenschaften aufweisen, so daB in jedem Fall ein ver- 
schiedener Bruchteil der auffallenden Strahlung absorbiert wird. Es ist 
daher giinstiger, mit einer Strahlung zu arbeiten, die unabhangig vom 
Druckzerstérungsgrad in gleichen Leuchtstoffdicken gleich stark ab- 
sorbiert wird. Besonders ge- 


700 
%o eignet hierfiir sind Strahlen 
80 radioaktiver Praparate (a, B, 
y-Strahlen), da zur Konstanz 
60 der Absorption auch noch die 
ang zeitliche Konstanz der Strah- 
40 lungsintensitat hinzukommt. 
In Fig. 4 ist die Abnahme der 
20 Lichtausbeute bei Anregung 
mit «- und y-Strahlung als 
0 5 70 15 20 25 Funktion des Druckzerst6- 


Sruckserstirungsgrod D rungsgrades D wiedergegeben. 
ind dei Druckzerstorungsgrad fir a und y-Anregung, Die Punkte dera-Kurve (runde 
rc om y-Anregung. 

volle Punkte) sind aus der 

Fig. 2 entnommen und geben die Intensitatswerte der Maxima der dort ab- 
gebildeten Kurven wieder. Die y-Kurve entspricht den Steigungen der 
Anfangstangenten in Fig.3. Wahrend die letzte Kurve bereits das richtige 
MaB fiir die Abnahme der Lumineszenzausbeute bei y-Anregung darstellt, 
bediirfen die MeBwerte fiir «-Teilchen noch einer Korrektur. Bei den stark 
druckzerstérten Chargen wird namlich selbst bei Schichtdicken von eini- 
gen mg pro cm? schon ein Teil der erzeugten Lumineszenzintensitat im 
Leuchtstoff selbst wieder absorbiert, so daB also die Me8punkte um so 
starker verfalscht sind, je geringer die Korngr6Ben der Schichten waren. 
Mit Hilfe unserer Uberlegungen nach Gl. (7) gelingt es aber relativ ein- 


fach den wahren im Leuchtstoff erzeugten Wert { E(x) dx der Lumines- 
0 


zenz zu ermitteln. Gl. (7) kann némlich umgeschrieben werden 


: iu Fig 1 Re) I(x) | 
Mo sdicadeas MCP Goatees 17) sary yr ies! 


Da hierin alle Gré8en meSbar bzw. bekannt sind, laBt sich durch gra- 


phische. Integration der Kurven in Fig. 2 eine Korrektur der Maxima 
erreichen. Fiir eine Kurve (Charge VI) ist dies in Fig. 5 wiedergegeben. 
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Man erkennt, daB die notwendige Korrektur in diesem Fall fast 40% 
betragt und bekommt auch einen ungefihren Eindruck von der Er- 
regungsverteilung im Leuchtstoff. 


Die in dieser Weise ermittelten Werte 
der wahren Lichtausbeute sind in 
Fig. 4 durch die Punkte der 
gezogenen a-Kurve wiedergegeben 
und stellen somit den Verlauf der 
Lichtausbeute als Funktion des 
Druckzerstérungsgrades richtig dar. 


B) Die Intensitdtsabhdngigkeitt. 
Der gefundene quantitative Zusam- 
menhang zwischen Lumineszenz und 50\- 
Druckzerstérungsgrad bei «- und 
y-Anregung hangt, wie wir durch 
eingehende Messungen zeigen konn- 
ten, nicht von der Zahl der absor- 
Quanten 
ab. Der Kurvenverlauf nach Fig. 4 
gilt also augenscheinlich ganz allge- 


bierten «-Teilchen bzw. y- 
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Fig. 5. Austretende Lumineszenzintensitat Ty , 
in der Schichttiefe x erzeugte Lumineszenz E(x) 


mein fiir beliebige Teilchen- oder una insgesamt erzeugte Lumineszenzintensitat 


Quantenzahlen. Das erkennt man 


gut aus Fig.6. Es wurde 
dort die Lumineszenz einer 
stark druckzerstérten Char- 
ge (beia-Teilchen ChargeVI, 
bei y-Quanten Charge IV) 
als Funktion der Leistungs- 
dichte der jeweiligen ab- 
sorbierten Strahlung auf- 
getragen. Die starkste ver- 
wendete Intensitat betrug 
beia-Teilchen etwa 10° Teil- 
chen pro cm? und sec und 
entsprach bei y-Strahlen 
einer Dosisleistung in Luft 
von etwa 0,6 1/sec. Die Tat- 
sache, daB der Zusammen- 
hang zwischen Strahlungs- 
energie und Lumineszenz- 
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Fig. 6. o- und y-Lumineszenz der Chargen VI (000) bzw. 
IV (+++) als Funktion der Leistungsdichte der absorbierten 
a- und y-Strahlung. 


intensitat iiber einen groBen Bereich véllig linear ist — auch bei einem 
druckzerstérten Leuchtstoff — zeigt also, daB die Lumineszenzminderung 
unabhiangig von der absorbierten Energie stets auf den gleichen Bruchteil 
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erfolgte. Die Messungen stehen im tibrigen in guter Ubereinstimmung 
mit fritheren Messungen an «-zerstérten CdS-Phosphoren (15). 
Ganz anders liegen die Dinge, wenn man als anregende Strahlung 


UV-Licht verwendet (Fig. 7). 


Hier verdndert sich die Intensitatsabhan- 


gigkeit durch Druckzerstérung in sehr starkem Mafe. In einem Inten- 
sitatsgebiet (maximale Erregungsdichte etwa 10% bis 10!” Quanten pro 
cm’ und sec), in dem der unzerstorte Leuchtstoff véllige Proportionalitat 
zwischen Lumineszenz und absorbierter Strahlungsintensitat aufweist, 
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g. 7. Zasammenhang zwischen Photolumineszenz und durch 
UV-Anregung erzeugte Erregungsdichte in verschiedenen 
druckzerstérten Chargen. 


verlauft dieser Zusammen- 
hang bei einer stark druck- 
zerstortenSubstanzin Form 
einer quadratischen Funk- 
tion. Auch dieses entspricht 
wieder den Ergebnissen an 
a-zerstérten Leuchtstoffen 
[15]. Nimmt man also den 
Zusammenhang zwischen 
Lumineszenz und Druck- 
zerstorungsgrad bei UV-an- 
geregten Leuchtstoffen auf, 
so hangt der Verlauf der 
Kurven in sehr starkem 
MaBe von der Anregungs- 
intensitat ab. Man kann 
daher in diesem Falle nicht 
einfach davon sprechen, 
daB die Lumineszenz durch 
eine bestimmte Druckzer- 


st6rung auf einen bestimmten Prozentsatz abgenommen hat, wenn man 
nicht gleichzeitig etwas tiber die GréBe der Anregungsintensitat aus- 
sagt. Dies ist ein weiterer Grund, weswegen wir die Abnahme der 
Lumineszenz als Funktion des Druckzerstérungsgrades bei Lichtanregung 
nicht naher untersucht haben. 


y) Temperaturversuche. Das Auftreten von strahlungslosen Prozessen 
in Leuchtstoffen ist im allgemeinen mit einer starken Zunahme der 
Temperaturabhangigkeit der Lumineszenz gekoppelt. Die Lichtausbeute 
schlecht lumineszierender Leuchtstoffe (verunreinigte, unsauber_her- 
gestellte Leuchtstoffe) nimmt in fast allen Fallen bei tiefen Temperaturen 
merklich zu. Zur Priifung dieser Verhiltnisse bei Druckzerstérung wurde 
die Temperaturabhangigkeit der «- und UV-angeregten Lumineszenz 
aufgenommen (Fig. 8 und 9). Bemerkenswerterweise ist bei druck- 
zerstorten ZnS-Phosphoren unter «-Anregung praktisch kein Tem- 
peratureffekt aufzufinden. Der durch die Druckzerstérung bewirkte 
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Lumineszenzriickgang findet also auch bei tiefen und relativ hohen 
Temperaturen auf den gleichen Bruchteil wie bei Zimmertemperatur 
statt. Die erzeugten strahlungslosen Ubergiinge sind daher — zumindest 
in erster Naherung — temperaturunabhangig. Etwas uniibersichtlicher 
liegen die Verhaltnisse bei UV-Anregung, weil hier im Bereich tiefer 
Temperaturen sogar scheinbar eine Abnahme der Lichtausbeute auf- 
tritt. Dies riihrt aber hauptsichlich daher, daB das verwendete UV-Licht 
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Fig. 8. Temperaturabhangigkeit der «-Lumineszenz von Charge II. 
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Fig. 9. Temperaturabhangigkeit der Photolumineszenz von Charge II. 


eine Auslaufererregung darstellt, deren Absorptionskoeffizient tem- 
peraturabhangig ist. Die in Fig. 9 wiedergegebene Kurve bei UV-An- 
regung ist entsprechend den Intensitatsmessungen nur fiir die gewahlte 
Strahlungsintensitaét spezifisch. Eine ausfiihrliche MeBreihe der Tem- 


_ peraturabhangigkeiten fiir verschieden stark druckzerstérte Chargen und 


— ae Ga 


unterschiedliche Intensitaéten — die zum Verstandnis der durch Druck- 
zerstorung hervorgerufenen Veranderungen recht wichtig erscheint .— 
wird vorbereitet und soll in einer spateren Arbeit diskutiert werden. 

Eine zweite Gruppe von Temperaturversuchen wurde mit dem Ziel 
ausgefiihrt, die durch Druckzerstérung erzeugten Fehlstellen in irgend- 
einer Weise zu beeinflussen oder gar zu beseitigen. Zu diesem Zweck 
wurden die verschiedenen Leuchtstoffchargen bei relativ hohen Tem- 
peraturen 30 min getempert. Von den verschiedenen Gasatmospharen 
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(es wurden Versuche in Luft, Sauerstoff, Wasserstoff und Vakuum aus- 
gefiihrt) ergaben sich die besten Ergebnisse mit reinem Sauerstoff. Hier 
trat bei bestimmten Temperaturen eine merkliche Verbesserung der 
Lumineszenz der einzelnen Chargen ein. In Fig. 10 sind die relativen 
Lumineszenzlichtausbeuten bei «-Anregung und Zimmertemperatur in 
Prozenten des jeweils ungetemperten Wertes angegeben. Man erkennt, 
da8 Temperaturen von etwa 500°C bei sémtlichen Chargen zu einer 
merklichen Zunahme der Lumineszenz fiihren und zwar um so starker, 
je mehr der Stoff druckzerstért war. Die Tatsache, daB bei hoheren 
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Fig. 10. Prozentuale Anderung der Lumineszenzausbeute verschieden druckzerstérter Chargen durch 
Temperung. 


Temperaturen die Ausbeuten durch Tempern sogar verschlechtert wer- 
den, ist vermutlich darauf zuriickzufiihren, daB durch den Zermérse- 
rungsprozeB geringe, unvermeidliche Mengen von lumineszenzmin- 
dernden Fremdsubstanzen dem Kristallgemisch hinzugefiigt werden, 
die zunaéchst ohne Einflu8 auf die Lumineszenz der Stoffe sind, beim 
Tempern mit sehr hohen Temperaturen jedoch in das Kristallgefiige 
einwandern. Eine diesbeziigliche Untersuchung der druckzerstérten 
Chargen — die freundlicherweise von H. A. KLAsENS (Philips Eind- 
hoven) durchgefiihrt wurde — zeigte, daB in unserem Fall geringe 
Mengen Fe (0,01 %) und Ni (0,004 %) in der extrem zermorserten Charge VI 
vorhanden waren. 

Es erscheint durchaus méglich, daB bei weiterer Fortsetzung der 
Temperversuche wesentlich weitgehendere Wiederverbesserungen der 
Lumineszenz erhalten werden. Wir haben gepriift, ob die beim Tempern 
auftretende Zunahme der Lumineszenz mit einem Riickgang des von 
uns auf optischem Wege ermittelten Druckzerstérungsgrades verbunden 
ist. Die Messungen ergaben zwar einen eindeutigen Effekt in der ver- 
~muteten Richtung, jedoch lieB sich die Lumineszenzverbesserung nicht 
ausschlieBlich dadurch deuten, Allem Anscheine nach existieren also 
— wie weiter oben bereits erwahnt — submikroskopische, durch Druck- 
zerstorung entstandene Gitterfehlstellen, die beim Tempern mit héheren 
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Temperaturen wieder verschwinden, optisch aber noch nicht nachweisbar 
sind. In diesem Zusammenhang verdient die Tatsache Beachtung, daB 
auch die unzerstérte Charge durch die Temperaturbehandlung etwas 
verbessert werden konnte, so daB also hier keineswegs ein Leuchtstoff 
maximaler Lichtausbeute vorlag. Auch an dieser Stelle sei nochmals 
darauf hingewiesen, daB der von uns wiedergegebene Zusammenhang 
zwischen Lumineszenz und Druckzerstérungsgrad nur bei einem be- 
stimmten Druckzerstérungsverfahren ohne Nachbehandlung der Leucht- 
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zenz durch die Druckzerstérung eintreten soll. Zur Priifung dieser Ver- 
haltnisse haben wir daher eine Reihe von Phosphoreszenzmessungen 
an den verschieden stark druckzerstérten Leuchtstoffchargen durch- 
gefiihrt und diese Ergebnisse mit einem durch «-Teilchen zerstorten 
gleichartigen Leuchtstoff verglichen. 


Unser MeBergebnis enthalt Fig. 11; wie man erkennt, tritt zwar ein 
merklicher Unterschied in den Kurvenverlaufen auf (die Kurven sind 
alle auf den Punkt t=1 sec normiert) jedoch ist die Zeit, die zu einem 
bestimmten Lumineszenzabfall gehért, keineswegs so unterschiedlich, 
daB man von einer vélligen Veranderung der Phosphoreszenzeigen- 
schaften durch Druckzerstérung sprechen kénnte. Interessant ist, daB 
die Kurven vom Zeitpunkt ¢=1 sec an gerechnet zunachst um so lang- 
samer abfallen, je starker druckzerstért der Stoff ist, wahrend fiir gréBere 
Zeiten sich diese Verhaltnisse gerade umkehren. 


Phosphoreszenz 
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Den Vergleich zwischen einem «- und einem druckzerstorten Phosphor 
bringt Fig. 12. Die Kurve JZ gibt den Phosphoreszenzverlauf eines 
druck- und eines «-zerstérten Praparates wieder, deren Lichtausbeuten 
(bei «-Anregung) auf den gleichen Wert gegeniiber der Grundsubstanz 
gebracht wurden. Die MeBpunkte liegen — wie man sieht — so gut 
iibereinander, daB die Kurven geradezu als ein Beweis fiir die Gleich- 
artigkeit der Veranderungen des Kristallgefiiges durch Druck- und 
a-Zerstorung dienen kénnen. Die diesen Ergebnissen teilweise wider- 
sprechenden Resultate anderer Autoren [4] lassen sich méglicherweise 

darauf zuriickfiithren, dab 
die Gleichheit des Druck- 
und «-Zerstérungsgrades 
stets nur mit Hilfe von 
Lichtanregung gemessen 
wurde. In diesem Fall ist 
dann die absorbierte Strah- ° 
lungsenergie bei dem «- 
zerstérten — grobkdérnig 
gebliebenen — Material 
- ae mr : tee groBer, als bei dem druck- 
Zeit zerstérten Leuchtstoff, so 
Fig. 12. Phosphoreszenzverlaufe: J = der unzerstértenChargeI da infolge der nichtline- 
(+++); J7=der druckzerstérten Charge II (411) und einer ag BS 2 
durch o-Teilchen gleich stark zerstérten Charge (A AA). aren Intensitatsabhangig- 
keit Fig. 7 bei Lichtanre- 
gung ganz verschiedene Konzentrationen von eingebauten Gitterfehl- 
stellen vorliegen miissen. Bei Gleichheit der scheinbaren Ausbeuten 
(auffallende Strahlung zu emittierter Strahlung) ist der «-zerstérte 
Stoff daher bereits starker mit Fehlstellen behaftet und klingt dement- 
sprechend schneller als die druckzerstérte Substanz ab. Durch die 
Verwendung von «-Teilchen als Anregungsstrahlung konnten wir diese 
Schwierigkeit vermeiden. 

Einen guten Einblick in den Aufbau von Leuchtstoffen erhalt man 
mit Hilfe der Thermolumineszenzmessungen. Heizt man einen bei tiefer 
Temperatur langere Zeit bestrahlten Phosphor mit konstanter Ge- 
schwindigkeit (dT/dt = const) auf, so werden die in den metastabilen 
Termen (Haftstellen) befindlichen Elektronen durch thermische Agi- 
tation ausgetrieben und kénnen leuchtend rekombinieren. Wird der 
Verlauf der Lumineszenzintensitat als Funktion der Zeit bzw. der Tem- 
peratur aufgetragen, so erhalt man ein angenahertes Bild der energeti- 
schen Verteilung der Haftstellenkonzentration (GLow-Kurven, Ausheiz- 
kurven). Da diese Haftstellen vermutlich in engem Zusammenhang mit 
Gitterfehlstellen stehen, lag es nahe, durch die Aufnahme derartiger 
Kurven von unzerstértem und zerstértem Leuchtstoff einen Einblick 
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in die durch die Zerstérung erzeugten Veranderungen in den Kristallchen 
zu gewinnen. Die Fig. 13 enthalt die Thermolumineszenzkurven einer 
unzerstorten und einer zerstérten Charge. Setzt man den Verlauf der 
beiden Kurven fiir tiefe Temperaturen einander gleich, so zeigt sich, 
da fiir hdhere Temperaturen (groBe ene rgetische Haftstellentiefe) eine 
merkliche Zunahme der Haftstellenkonzentration eintritt (Kurve IJ - 
II —I in Fig. 13). Dabei wurde hier nicht einmal beriicksichtigt, daB 
die Kurve der zerstérten Charge bei hohen Temperaturen — infolge des 
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Fig. 13. Thermolumineszenzkurven der unzerstérten Charge I, der druckzerstérten Charge II und 
Differenzkurve. 


der wahren Haftstellenkonzentrationen noch angehoben werden miiBte. 
Ahnliche Ergebnisse erhielten KLASENS und HooGENSTRAATEN! bei der 
Untersuchung von ZnS-Phosphoren, die mit Fremdsubstanzen ,,gekillt“ 
worden waren. Auch sie konnten ein starkes Zunehmen der Haftstellen- 
konzentrationen in bestimmten Energieniveaus feststellen. 


ad) Zusammenstellung der experimentellen Ergebnisse. 

Fassen wir die wichtigsten Ergebnisse unserer Untersuchungen noch 
einmal zusammen, so ergibt sich eine Reihe von Einzeltatsachen, die 
bei einer Deutung der bei der Druckzerstérung auftretenden Vorgange 
beriicksichtigt werden miissen. 

4. Als MaB fiir die Druckzerstérung 148t sich eine optisch meBbare 
GréBe einfiihren, die der Zahl der erzeugten Gitterfehlstellen propor- 
tional ist. Diese Proportionalitét wird aufgehoben, wenn auBer der 
Druckzerstérung andere Veranderungen an der Substanz vorgenommen 
werden; der auftretende Proportionalitatsfaktor hangt vom Stoff und 
der Methode der Druckzerstérung ab. 


1 Vortrag gehalten auf der Lumineszenztagung in Mosbach (Baden), Juli 1951. 
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2. Die durch die Druckzerstérung hervorgerufene Abnahme der 
Lichtausbeute ist um so stirker, je groBer der Druckzerstérungsgrad ist, 
und folgt einer theoretisch noch zu diskutierenden monotonen Funktion. 

3. Die Druckzerstérung bewirkt eine Veranderung der Reaktions- 
ordnung fiir Elektroneniibergange in den Phosphoren. Dies folgt aus 
der Umwandlung des linearen Zusammenhanges zwischen absorbierter 
Strahlungsenergie (UV-Anregung) und Lumineszenz in einen quadra- 
tischen. 

4. Die Temperaturabhangigkeit der erzeugten strahlungslosen Uber- 
gange ist in erster Naherung die gleiche wie die der strahlenden Uber- 
gainge und damit vermutlich auBerordentlich gering. 

5. Druckzerstérung erscheint wesensgleich mit «-Zerstorung. 

6. Die Phosphoreszenz nimmt nicht sehr wesentlich starker ab als 
die Lichtausbeute im Gleichgewicht. 

7. Durch Druckzerstérung werden zusdtzlich diskrete metastabile 
Terme (Haftstellen) in energetisch tiefer Lage erzeugt. 


III. Theoretische Deutung der MefBergebnisse. 


a) Strahlungslose Ubergange im Bandermodell. 


Dem nach au8en sichtbaren Vorgang bei der Druckzerstérung — der 
Lumineszenzverminderung — entspricht die Erzeugung von strahlungs- 
losen Elektroneniibergangen in den Phosphoren. Eine quantitative 
Deutung der Messungen ist daher besonders gut im Rahmen der bisher 
bekannten Theorien iiber die Bedingungen, die zum Auftreten derartiger 
strahlungsloser Uberginge fiithren, méglich. Andererseits kénnen unsere 
Untersuchungen dafiir verwendet werden, diese Theorien weiter auszu- 
bauen und zu festigen. 

In letzter Zeit wurden von verschiedenen Autoren [9] bis [76] Modell- 
vorstellungen vorgeschlagen, die tibereinstimmend das Vorhandensein 
von gewissen Gitterfehlstellen — denen unbesetzte diskrete Terme im 
Bandermodell entsprechen — als Voraussetzung fiir das Auftreten 
strahlungsloser Elektroneniibergange annehmen. Eine ganze Reihe von 
MeBergebnissen, und zwar sowohl auf dem Gebiet der Lumineszenz als 
auch der elektrischen Eigenschaften der Kristallphosphore konnten mit 
Hilfe derartiger Uberlegungen recht gut erklart werden. Als Grundlage 
fiir diese Uberlegungen eignet sich besonders gut ein Termschema, ent- 
sprechend den von RIEHL und ScH6n [18] ermittelten Ae Seatac im 
Rahmen der Bandertheorie. 

Beriicksichtigt man die verschiedenen Ubergangs- und Rekombina- 
tionsméglichkeiten, so ergibt sich eine Reaktionskinetik, die in bestimm- 
ten Sonderfallen zu relativ einfachen Ausdriicken fiir die Abhangigkeit 
der Lumineszenz L von der Zeit ¢, der Erregungsdichte Z, der Tempe- 
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ratur 7’ und den Eigenschaften des Realkristalles (Konzentration und 
Verteilung der Haftstellen H und Aktivatoren A) fithrt. 

Wie aus unseren Messungen hervorgeht, besteht eine weitgehende 
Analogie zwischen Druck- und «-Zerstérung, so daB es nahe liegt, die 
in einer fritheren Arbeit [75] entwickelten Vorstellungen tiber das Auf- 
treten von strahlungslosen Ubergangen in durch «-Teilchen zerstérten 
CdS-Kristallen auch auf unsere Messungen zu iibertragen und zunachst 
zu priifen, ob die gefundenen MeBergebnisse durch einen entsprechenden 
Differentialgleichungsansatz sinnvoll befriedigt werden kénnen. 


b) Quantitative Auswertung der experimentellen Ergebnisse. 

Die quantitative Deutung der MeBergebnisse, insbesondere des Ver- 
laufes der Lumineszenzabnahme, der Intensitats- und Temperatur- 
abhangigkeit laBt sich aus den oben erwadhnten Griinden besonders ein- 
fach fiir den Fall der Anregung mit «- und y-Strahlen erreichen. Dies 
liegt unter anderem daran, daB die einzelnen «-Teilchen bzw. y-Quanten 
in dem Leuchtstoff Kanale hoher Erregungsdichte bilden, die sich auch 
bei hohen Teilchenzahlen gegenseitig nicht iiberdecken. Eine ausfiihr- 
liche Ableitung dieser Tatsache wurde fiir den Fall der «-Anregung in 
einer friiheren Arbeit [15], fiir den Fall der y-Anregung in der Dissertation 
eines der Autoren [J] beschrieben. So ergab sich fiir das Volumen des 
Kanales eines einzelnen Po «-Teilchens ein Wert von 


Ve 5,710. * cm? (13) 
mit einer Anfangserregungsdichte 
Zou = 10!® Elektronen/cm? (14) 


und im Falle der y-Anregung ein mittlerer Wert des von einem Sekundar- 
elektron (CompTon- und Photoelektronen) erregten Volumens von 


V =3,7-1074 cm (15) 
mit einer Anfangserregungsdichte 
Zoy = 1,25 - 10° Elektronen/cm®. (16) 


Bei einer maximalen Zahl von 2- 10% Teilchen pro cm* und sec bzw. 
2,6-108 durch y-Quanten gebildeten Sekundarelektronen pro cm? 
und sec vergeht im Mittel mindestens eine Zeit von 1 Std bis eine 
durch ein Teilchen bzw. Quant vorerregte Stelle von einem zweiten 
Teilchen bzw. Quant wiedergetroffen wird. Daraus folgt, daB die Lu- 
mineszenz als Summe vieler einzelner Szintillationen gemessen wird. 
Dies erklirt sofort zwanglos die Tatsache, daB die Lichtausbeute auch 
der zerstérten Chargen bei «- und y-Anregung unabhdngig von der 
Teilchen- und Quantenzahl war [15]. 
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Zur Berechnung des Verlaufes der Lumineszenz als Funktion der 
Gitterfehlstellen und damit des Druckzerstérungsgrades brauchen wir 
demnach nur die Abnahme eines Lichtblitzes zu betrachten. Wir nehmen 
an, daB das «-Teilchen bzw. das CompTon- oder Photoelektron in sehr 
kurzer Zeit eine Erregungsdichte von Z, Elektronen pro cm* aufbaut, 
die sich anfianglich im Leitfahigkeitsband befinden. Die Elektronen 
werden zum Teil leuchtend mit den Defektelektronen in den Aktivatoren 
rekombinieren, zum Teil aber strahlungslos in die durch die ZermOrserung 
erzeugten tiefen Haftstellen gelangen, von denen sie ebenfalls strahlungs- 
los in den Grundzustand zuriickkehren. Hierbei setzen wir eine so starke 
Anregung voraus, daB die Konzentration der Elektronen im Leitfahig- 
keitsband ~ annahernd gleich der Zahl der Locher auf den Aktivatorena® 
ist; ein Vollfiillen der tiefen Haftstellen mit Elektronen erscheint auBerst 
unwahrscheinlich, da das «-Teilchen bzw. das Compron- oder Photo- 
elektron stets eine jungfrauliche Stelle der Kristallchen trifft. Es ergibt 
sich dann fiir die zeitliche Anderung der Elektronenkonzentration im 
Leitfahigkeitsband die Differentialgleichung 


_ =e jo Ober. (17) 
Darin ist B(m-)?=L die leuchtende Rekombination und 0H n~ der 
strahlungslose aie a — mit der Zahl der Haftstellen anwach- 
sende — Ubergang in die Haftstellen. Fiihren wir noch statt H den 
dazu proportionalen Wert des Druckzerstérungsgrades D ein, also 


H=D, (18) 


so enthalt Gl. (17) alle zur Deutung der Lumineszenzabnahme notwen- 
digen GréBen. Wie aus den Messungen zu fordern ist, ergibt sich mit 
wachsendem Druckzerstérungsgrad eine Anderung des bimolekularen 
Leuchtmechanismus zum monomolekularen Vorgang der strahlungslosen 
Uberginge. Der strahlungslose Ubergang selbst ist praktisch temperatur- 
unabhangig und seine Ubergangswahrscheinlichkeit nimmt unter der 
Voraussetzung zu, daB die durch Druckzerstérung eingebauten Fehl- 
stellen den Charakter von Haftstellen haben. Die Lésung der Gl. (17) 
ergibt den zeitlichen Verlauf eines Lichtblitzes mit der Zahl der Fehl- 
stellen als Parameter 


_ bpDe~2PD! 2 

l(t) = 

() B Pariah ade OpD _ p-oPDt i (19) 
BZ, 


Integriert man Gl. (19) iiber alle Zeiten, so erhalt man den insgesamt 
ausgestrahlten Lumineszenzbetrag einer einzelnen Szintillation 


[oe] 


p= flat=z Z9[1—In(1 ela Peo Vae], (20) 
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Die Gl. (20) gibt den Zusammenhang zwischen der Lumineszenz und 
dem Druckzerstérungsgrad fiir eine Szintillation, aber nach dem oben 
Gesagten auch fiir die Gesamtlumineszenz wieder. 

Wir haben versucht, den theoretischen Verlauf durch die Punkte der 
Fig. 4 zu verifizieren. Man erkennt, daB die Punkte sowohl bei «-An- 
regung (Fig. 14) als auch bei y-Strahlung (Fig. 15) sehr gut den theo- 
retischen Kurvenverlauf befolgen. Sie tun dies allerdings nur, wenn 
man den Wert der Lumineszenz der unzerstérten Charge nicht gleich 
100 setzt, sondern annimmt, da auch die Grundsubstanz bereits eine 
Reihe von Fehlstellen besitzt. Diese Tatsache wurde aber durch unsere 
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Messungen mehrfach gefordert. Die Punkte fiir die «-Anregung liegen 
an ganz anderen Stellen als die entsprechenden Werte bei y-Anregung. 
Da der Ausdruck #D der gleiche ist und die Koeffizienten 6 und f 
unveranderliche Leuchtstoffeigenschaften sind, kann der Unterschied 
nur in einer verschiedenartigen Erregungsdichte Z, des Elementar- 
anregungsprozesses liegen. Aus den Kurven errechnet sich fiir die 
Abfallkonstante — in Einheiten von D — bei «-Teilchenanregung 


Op 
ww 0,1 21 
aie 21) 
und bei y-Quantenanregung 
op 
0,85, pe) 
BZ, 5 (22) 


woraus ein Verhaltnis der Erregungsdichten von 


Zou 
Zoy 


pe 5,67 (23) 


folgt. Dieser Wert gibt groBenordnungsmaBig auch das oben aus dem 
Anregungsvolumen berechnete Verhiltnis der Anregungsdichten richtig 
wieder, was als weitere Stiitze fiir die Richtigkeit unserer Uberlegungen 
gelten kann. Es sei hier noch einmal darauf hingewiesen, daB die Gl. (20) 
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— wie in einer friiheren Arbeit [15] gezeigt wurde — auch fiir die Zer- 
stérung von Leuchtstoffen durch «-Teilchen gilt, und daB vermutlich 
jeder Einbau von strahlungslosen Ubergangen unter entsprechenden 
Anregungsbedingungen die Gl. (20) befolgt. 

Unsere Messungen gestatten auch eine ungefahre Aussage tiber die 
Zahl der durch Druckzerstérung eingebauten Haftstellen zu machen. 
Aus der erwahnten friiheren Arbeit [75] ergibt sich namlich bei ZnS 


fir das Verhaltnis 


6 
Se 2 
gt, (24) 


so daB mit den oben angegebenen Werten fiir Z) ein mittlerer Wert von 
pix ADS <A0'8 fem?) (25) 


folgt, woraus sich beispielsweise bei unserem maximalen Druckzerst6- 
rungsgrad 
D=es,62 (26) 
die Zahl der insgesamt vorhandenen tiefen Haftstellen pro cm® zu 
H = 3.40" jem] (27) 
errechnen 1aBt. 

Bei Lichtanregung liegen die Verhaltnisse insofern etwas schwieriger, 
weil wir jetzt nicht einfach mit stets leeren Haftstellen rechnen kénnen, 
sondern bedenken miissen, daB ein Teil der neu hinzukommenden sich 
moglicherweise fiillen laBt, so daB der strahlungslose Ubergang noch 
davon abhiangig ist, wie schnell die Haftstellen sich in das Grundband 
entleeren. Der Ubergang in das Grundband wird aber wieder wesentlich 
von dem temperaturabhingigen Vorgang der Autoionisation (Ubergang 
Grundband — Aktivator) bestimmt. Es gelten dann nicht mehr ohne 
weiteres die oben gemachten Vernachlassigungen, und die Lésung des 
sich ergebenden Gleichungssystemes wird schwierig. Im Rahmen aus- 
fiihrlicher Temperatur — und Intensitatsmessungen an druckzerstérten 
Phosphoren soll tiber derartige Rechnungen in einer spdteren Arbeit 
berichtet werden. 

Verschiedene qualitative Aussagen lassen sich aber auch schon auf 
Grund eines einfachen Ansatzes machen. Die Gl. (17) muB bei gleich- 
maBiger Lichtanregung im stationéren Zustand (dn/dt—=0) umgeschrie- 
ben werden. Unter der Bedingung, daB eine zeitlich konstante Anregung 
Z Elektronen (pro Sekunde und Volumeneinheit) in das Leitfahigkeits- 
band hebt, ergibt sich 


Z—B(n-)?—dHn- =0 (28) | 


Ti z|t+ ort (4 1+ TEA (29) | 


mit der Lésung 
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Man erkennt hieraus, daB fiir kleine Haftstellenkonzentrationen und 
starke Erregung sich ein linearer Verlauf der Intensitatsabhangigkeit 
ergibt : ; 

| Ap (30) 
wahrend bei Vorhandensein vieler Haftstellen diese Abhangigkeit iiber- 
geht in 8 

a Aye 

(6H)? © 31) 
Diese Abhangigkeit konnte ebenso wie bei «-zerstérten Phosphoren [75 | 
eindeutig nachgewiesen werden (Fig. 7). 


c) Lumineszenz und Kristallstruktur. 

Unsere Messungen und theoretischen Uberlegungen lassen erkennen, 
daB das Problem der Druckzerstérung im Rahmen der Bandertheorie 
eine einfache und durchaus zu erwartende Erklarung findet. Die durch 
Druckzerstérung eingebauten Gitterfehlstellen fiihren zu monomoleku- 
laren wenig temperaturabhangigen strahlungslosen Elektroneniiber- 
gangen, die mit wachsender Zerstérung die bimolekularen leuchtenden 
Ubergange mehr und mehr verdrangen. Den Veranderungen im Leucht- 
stoff entspricht die Bildung unbesetzter diskreter Energieniveaus — sog. 
Elektronenhaftstellen — im Bandermodell. 

Schwieriger zu deuten ist die Frage, welchen realen Veranderungen 
der Kristallstruktur die Veranderungen, die zur Bildung der Haftstellen 
fiihren, entsprechen. Aus der Bandertheorie des kristallinen Zustandes. 
ist bekannt, daB Stdérungen der — im idealen Kristall — streng perio- 
dischen Anordnung der Gitterbausteine ein Austreten von Termen aus. 
den Bandern bewirken, die zu diskreten Termen in den verbotenen 
Zonen AnlaB geben [12], [19], [20]. Die Druckzerstérung ist aber sicher 
ein ProzeB, der zu einer wesentlichen VergréBerung der Kristallstruktur- 
stérungen beitragt. Durch die bei der Zermérserung auftretenden 
Scherungskrafte werden nicht nur rein auBerlich die Kristallchen zer- 
kleinert, sondern auch im Innern Risse und submikroskopische Ver- 
schiebungen der Bestandteile bewirkt. Diese Veranderungen haben in 


_ jeder Beziehung die Eigenschaften, die man Haftstellen zuschreibt und 


fiihren somit zu strahlungslosen Ubergangen. 

Es erscheint bemerkenswert, daB die Konzentration der Fehlstellen, 
die zu einer merklichen Lumineszenzanderung fiihrt, so gering ist, daB 
sie mit den iiblichen réntgenographischen und Elektronenbeugungs- 
methoden nicht nachgewiesen werden kann. Die Lumineszenz ist also 
ein héchst empfindliches Mittel, um auch sehr geringe Stoérstellenkonzen- 
trationen des Realkristalles quantitativ auszumessen. 


Herrn Prof. E. Ruska, der uns die Untersuchungen erméglichte, 
danken wir fiir wertvolle Diskussionen und Anregungen. 
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Eine strenge Behandlung der Beugung 
elektromagnetischer Wellen am Spalt*. 
Von 
ROLF MULLER und KONRADIN WESTPFAHL. 

Mit 4 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 10. September 1952.) 


Bei der Beugung am Spalt k6nnen die hinsichtlich der elektrischen Feldstarke 
parallel bzw. senkrecht zum Spalt polarisierten Komponenten der elektromagneti- 
schen Strahlung getrennt behandelt werden. Es werden beide Polarisationsfalle 
behandelt. Die das Problem beschreibende Randwertaufgabe wird nach dem Vor- 
gange von LEVINE und SCHWINGER? auf eine Integralgleichung fiir die elektrische 
Feldstarke im Spalt zuriickgefiihrt. Durch Entwicklung des Kernes der Integral- 
gleichung nach Potenzen. von ka (Wellenzahl x Spaltbreite) gelingt deren Lésung 
streng, da sich die Eigenfunktionen des so entstehenden Integralgleichungssystems 
angeben lassen. Numerisch werden die Rechnungen bis zur vierten Potenz von ka 
einschleBlich durchgefiihrt. Das Strahlungsfeld in groBem Abstand vom Spalt 
und der Transmissionsfaktor des Spaltes werden berechnet und mit den Ergeb- 
nissen von Morsr und RUBENSTEIN? verglichen. SchlieBlich wird der Zusammen- 
hang der Arbeiten von SOMMERFELD® sowie von GROSCHWITZ und H6NL?# mit der 
vorliegenden Arbeit aufgezeigt. 


Evnleitung. 

LaBt man eine ebene elektromagnetische Welle auf einen ebenen 
Schirm auftreffen, in dem sich ein gradliniger Spalt befindet, der in 
einer Richtung (wir nennen sie y-Achse) unendlich ausgedehnt ist, und 
ist die Wellennormale senkrecht zur y-Achse, so herrscht in allen Ebenen 
senkrecht zu dieser Achse der gleiche Feldzustand. Es lassen sich dann 
gem4B den MAxwettschen Gleichungen die beziiglich der elektrischen 
Feldstarke parallel bzw. senkrecht zum Spalt polarisierten Komponenten 


* Diese Arbeit wurde mit dem Ziel durchgefiihrt, brauchbare Ergebnisse fiir 
die Beugung elektromagnetischer Wellen am Spalt zu erhalten, deren Wellenlange 
von derselben GréBenordnung wie die Spaltbreite ist. Unmittelbar nach Fertig- 
stellung der Arbeit erschien eine Abhandlung von SOMMERFELD® mit wesentlich 
dem gleichen Ergebnis (das allerdings auf einem anderen Wege erreicht wurde), 
so daB wir uns auf einen Bericht iiber unsere Arbeit auf der Tagung der Physika- 
lischen Gesellschaft in Bayern am 23. und 24. Juni 1951 in Erlangen beschrankten 
[s. Physikalische Verhandlungen 5, 93 (1951)]. Neuerdings ist nun eine Abhandlung 
von GRoscHWwITz und H6nt4 erschienen, die sich ebenfalls mit unserer Arbeit 
eng beriihrt. Wir méchten daher jetzt unsere Ergebnisse ausfiihrlich darstellen. 

1 Levine, H., u. J. SCHWINGER: Phys. Rev. 74, 958 (1948); 75, 1423 (1949). 

2 Morse, P.M., u. P. J. RUBENSTEIN: Phys. Rev. 54, 895 (1938). 

3 SOMMERFELD, A.: Vorlesung iiber theoretische Physik, Bd. IV Optik, § 39. 

4 Groscuwitz u. H. HOnt: Z. Physik 131, 305 (1952). 
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der Strahlung getrennt behandeln. Man erhilt so fiir die elektrische bzw. 
magnetische Feldstarke in Richtung des Spaltes je eine Wellengleichung. 
Die fiir ideal leitende Schirme zu fordernde Randbedingung ist dann 
das Verschwinden der Funktion bzw. ihrer zum Schirm normalen Ab- 
leitung daselbst. Fiir diese beiden skalaren Randwertaufgaben gelingt 
es leicht etwa nach dem Vorgang von LEVINE und SCHWINGER!, Formu- 
lierungen durch lineare Integralgleichungen zu finden, denen die Funk- 
tion bzw. deren Normalableitung im Spalt selbst zu geniigen hat. Ist 
das Feld im Spalt bekannt, so 1aBt es sich durch Summation nach dem 
Hvuycensschen Prinzip in jedem anderen Feldpunkt bestimmen. KIRCH- 
HOFF setzt bekanntlich fiir das Feld im Spalt diejenigen Werte an, die 
dort bei Abwesenheit des Schirms durch die einfallende Welle hervor- 
gerufen werden. Er erhalt so gute Ubereinstimmung mit der Erfahrung 
fiir Wellenlangen, die viel kleiner als die Spaltbreite sind. (Spaltbreite x 
Wellenzahl = ka>>1.) Lorp RAyLEIGH? betrachtet den entgegen- 
gesetzten Grenzfall (Wellenlange sehr viel gréBer als die Spaltbreite: 
ka<1) und lést die Integralgleichungen durch potentialtheoretische 
Methoden. Wir wollen im folgenden seine Ergebnisse als ,, RAYLEIGHsche 
Naherung‘‘ bezeichnen. SOMMERFELD® macht fiir die Lésungen der 
Integralgleichungen einen Reihenansatz, den er funktionentheoretisch 
begriindet. MrzEs* schlieBlich sucht die Integralgleichungen durch ein 
Variationsverfahren zu lésen. In der folgenden Untersuchung werden 
die das Spaltfeld bestimmenden Integralgleichungen so gelést, daB der 
Kern dieser Integralgleichungen, wie auch die gesuchten Funktionen von 
vorneherein nach dem charakteristischen Parameter ka entwickelt 
werden. Auf diese Weise erhalt man ein System von linearen Integral- 
gleichungen, dessen einzelne Glieder alle den gleichen, einfachen Kern 
der RaAyLeiGHschen Naherung haben, und dessen Eigenfunktionen 
angegeben werden kénnen. Es sind namlich nach Ausfihrung einer ge- 
eigneten Transformation die Funktionen 1; cos 2v; cos 4v;..., so daB 
unsere Lésung als Fourter-Reihe erscheint. Die Transformation er- 
weist sich durchgehend als sehr zweckmaBig, so daB es nirgends not- 
wendig wird, auf die urspriinglichen Koordinaten zuriickzugehen. Es 
14Bt sich so das Fernfeld der Spaltstrahlung sowie der Transmissions- 
faktor des Spaltes in sehr iibersichtlicher Weise darstellen. 


Auf einem ganz anderen Wege, namlich durch Separation der Wellen- 
gleichung in elliptischen Koordinaten, hat S1EGER5 unser Problem for- 
mal geldst. Seine Darstellung durch Matieusche Funktionen haben 


Levine, H., u. J. ScowinGER: Phys. Rev. 74, 958 (1948); 75, 1423 (1949). 
Lorp Ray ericu: Phil. Mag. (5) 43, 259 (1897); 44, 28 (1897). 
SOMMERFELD, A.: Vorlesung iiber theoretische Physik, Bd. IV Optik, § 39. 
Mites, J. W.: Phys. Rev. 75, 695 (1949). 


1 
2 
3 
4 
5 SrecER: Ann. Phys. 27, 622 (1908). 
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Morse. und RuBENsTEIN! durch Tabellierung dieser Funktionen nume- 
risch ausgewertet. Mit diesen Ergebnissen vergleichen wir die unsrigen 
in §4. SchlieBlich haben in jiingster Zeit GRoscHwitz und H6nL?2 das 
Problem in Angriff genommen, indem sie seine Lésung nicht wie hier 
nach Zylinderwellen, sondern nach ebenen Wellen entwickeln. Sie er- 
halten zwei simultane Integralgleichungen fiir das Fernfeld der Spalt- 
strahlung (nicht wie hier fiir das Feld im Spalt selber), Die Herstellung 
des Zusammenhanges dieser Arbeit mit der unsrigen sowie mit derjenigen 
von SOMMERFELD® erfolgt in §5. 


$1. Problemstellung. 


Es handle sich um die Beugung elektromagnetischer Wellen an 
einem gradlinigen Spalt in einem unendlich diinnen ebenen Schirm 
aus ideal leitendem Material. 


; Zz plaid 
Der Schirm liege in der vhs 
Ebene z=0, die Spaltrander A 
seien gegeben durch x=-+a fis 


(Spaltbreite 2a). Eine ebene 
Welle falle, aus der Richtung =£—————--------I 
der negativen z-Achse kom- 
mend, senkrecht auf den 
Schirm auf. Unser Problem Fig. 1. Querschnitt durch den Spalt senkrecht zu den 
: + : Spaltbacken. Polarkoordinaten des Aufpunktes 1; 
ist dann von y unabhangig a Benraucewink aha 
(a/6y =0). : 

Die MAxweELtischen Gleichungen zerfallen in diesem Fall in die 
beiden unabhangigen Gleichungssysteme: 


(A+ #) 6, =0, (1) 
OS as hy ee 
= [ho ez Sy 9.= OM, 0% G, (2) 
und 
(A+ 2) §, =0, (3) 
c 4-6 ee es 
oe @ & B,D» va ME Ox Dy, (4) 


falls man die Zeitabhangigkeit rein periodisch ansetzt: exp(—tot), 
dabei bedeutet: 


k =o Volo => (5) 


die Wellenzahl, die zur Frequenz m gehért. Die hinsichtlich der elektri- 
schen Feldstirke parallel bzw. senkrecht zum Spalt (y-Achse) polarisierten 


1 Morse, P.M., u. P. J. RUBENSTEIN: Phys. Rev. 54, 895 (1938). 
2 Groscuwitz u. H. H6nt: Z. Physik 131, 305 (1952). 
3 SOMMERFELD, A.: Vorlesung iiber theoretische Physik, Bd. IV Optik, § 39. 
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Komponenten der Strahlung sind also unabhangig voneinander und 
kénnen getrennt behandelt werden. Wir nennen den erstgenannten 
Polarisationsfall #-Fall, den zweiten s-Fall. Die Randbedingung unseres 
Problems ist das Verschwinden der Tangentialkomponenten der elek- 
trischen Feldstarke im Schirm. Setzen wir noch G,=E£ : 9, =H , so 
haben wir also die beiden Randwertaufgaben: 


(A+tRE=0 7 Sie 5) ami 1 aaa oat Naame ap ay (6p) 
(44+e)H=0 Si =0 fir z=0- -\2|ze (6s) 


zu lésen. Die Eindeutigkeit der Lésung wird durch Hinzunahme der 
Ausstrahlungsbedingung garantiert. Wir denken uns die ebene Welle 
G) = Ey exp (ik z) baw. $) =H, exp (tkz) auf den Schirm auffallen, dann 
wird die Wellengleichung samt Randbedingungen und Ausstrahlungs- 
bedingung erfillt durch den Ansatz: 


= tk z —tkz 1 od ; :. og | 
E = E-=Ey{eit#—c-imp 4 4 2 ie e-(t) Hi (kR) dt fiir z<0 
eo = (7p) 
+ 1 + os 
B=Et= i fe (t) H3 (RR) dt fiir 20 


bzw. 


H = H- =H, {ei + eth 4 [OHS RR) at fir z<0 


e (7s) 
H=H* = fe OHRR) at fir 20 
mit a 
R=/(x—1? + 2, (7') 
wie man erkennt, wenn man sich an 
(4 + k*) Hq (RR) =0 (8) 


erinnert und die leicht zu beweisende Formel 
a 3 eee san 0 Ur | la 
lim f u(t) Hi(k V(x —0? + 2 u=| ra 
ft0 —a~ 82 ole] + 20u(x) fir |x <a (9) 
zu Hilfe nimmt, die unter sehr allgemeinen Voraussetzungen fiir u(x) 
gilt. Die Schwierigkeit besteht nun darin, die Belegfunktionen e* (f) 
und A*(¢) zu finden. Sie werden bestimmt durch die im Spalt zu 
fordernden Stetigkeitsbedingungen: 


ee oE* OE- : 

es is Bas eae STUY 1 0PR nD. “om wile, (10) 
me On Sas a 

16h = wh 3 edits fiir AG) Raleahey (10s) 
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die auf Grund der Wellengleichung gefordert werden miissen. Stellt 


_ man diese Forderungen an (7s), so folgt: 


e* (t) =—e-(t) =e(t), (11) 
h* (t) =—h-(t) =hi), (115) 


bei Beachtung von (9) und weiter: 


a 


dim Se f e(t) Hi(k (x0? + 2)dt= 2k Ey, (12) 
lim [h()Hi(kV(«—d? + )dt = 21 A,. (12s) 
z—>+0 —a 


Den Grenziibergang (124) kann man unter Verwendung von (8) aus- 
fiihren, wie dies in unserem Fall von SOMMERFELD! geschehen ist und 


erhalt : 


= : 


Self {HB(e|x—t) —cos kx H4(k|t))} dt = = (1—coskx), (13) 


wahrend der saree eee (42s) unmittelbar vollzogen werden kann: 


90) Shon Gipa apace) 2 tee * | (138) 
> Gln. (13ps) stellen ports pe eaeleeictaneenat erster Art 
ret) t bzw. h(t) dar. ; 2) emenenee os | a le 

«$2. Lésung der Integralgleichungen. 


Wi setzen ka =o. und substituieren: Ae Ge, 
SIA ah G er wy 6 PIS beead) oF 8) YS wey Y 
ee eet == a COSH, b= 4cosy, tise (44) 


pet uReloluinena Silihuliteus age 
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fiir die Integralgleichungen (13 ps): 


fig (v) P(w; v) dv = F(u) =1 —cos (x cos w), (17) 
fis(v) S(u;v) dv =G(u) =41, (175) 


Unser Lésungsverfahren besteht nun darin, daB wir sowohl den gegebe- 
nen Kern P(u;v) bzw. S(w;v), wie auch die gesuchte Funktion # (v) 
bzw. s(v) sowie schlieBlich auch die Stérungsglieder F(u) bzw. G (u) 
nach Potenzen von « entwickeln (es wird sich zeigen, daB nur gerade | 


Potenzen auftreten): ; 
Sad P(u;0) = Y'c2”P,, (50) | ; . 
plo) = Seer pasle) (188) 
F (u) = > 02" Fy, 


und ebenso im s-Fall. Setzt man dies in (17) ein, so folgt: 


sy 


v=0 w=00 v=0_ 


> 2? 5) F boul) Pyy 24 (450) dv = S02” Fy, (u). (199) . 


Der Vergleich der Koeffizienten gleicher Potenzen von « auf beiden 

Seiten dieser Gleichung liefert das Gleichungssystem: = =——™S 
} ~~ 
LB 


J Pave) Py (u;v) does nding vaya cas ytd 54 a 
y-1 om snarabict seine haw pie Sh SOS 132 (20D) 
iheitislae capi S Pou (0) Py, (us 0) dv + Fy, (u); POs eB roue| ale 


heh BESS VE eh eee ee oh eae 
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Aus diesem System lassen sich die p,,, bei fo angefangen, bestimmen 
und zwar ist der Kern der dazu dienenden Integralgleichungen immer 
der gleiche, namlich Py, nur die rechts stehenden Stérungsglieder werden 
mit fortschreitendem » umstandlicher. Wie wir unten zeigen werden, 
lassen sich die Eigenfunktionen der Kerne P, bzw. S, einfach ermitteln 
und zwar bilden sie die Funktionsfolge 1; cos 2u; cos 4u;..., so daB 


_ die Entwicklung der Lésungen der Integralgleichungen nach Eigen- 


funktionen als FourtER-Reihe erscheint. Die Entwicklungen (18s) ge- 


_ lingen mit Hilfe der bekannten Entwicklungen! 


: 


co n 


21 y # yx a) ok) (—1)" 42" 
Hataym Sn (2) +> (m(2E)— >) sees] 
n=1 m=1 
mit 
Iny = 0,5772 (EuLERsche Konstante) 
und 
Sa 
n=0 


und liefern bis zur vierten Potenz von « einschlieBlich 


Py (uw; v) = In (\cos wu — cos v|) —In ( cos |) 
P, (u; v) = 4 (cos? u — 2 eos u cos v) +4 (cos u —cos v)? x ¢ (249) 
xX In (27 |cosu —cosv|) + ($ cos? w + 4cos?v) In (27 | cosv)). 


tae a v) wird im folgenden nicht gebraucht, 


— So(u3v) =1n (2j |cos#—cosv|) — 


bam, te; So exes Bien (2 fers iarseoseiie \ (245) 
bata); Ss Mag 
Syiss2) = ron ee) cosu— cosa) —3| pe 
mit a iae) eh ator de nis (ee te) bere (2428) ary ebay 
a 5 ds iv" Fy ed ae Be aa hea e125) 


ne 


% ‘ aa : £ . 
aa Daal) ™ imag ere. eee 


i igihie ta le sk 
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so ergeben sich nur die a(m;) von Null verschieden!, man erhalt nam- 


lich: 
9 (U5 v) eS 1" cos 209 * cos nu cos no}, (27P) 
co b: 
So(w; 0) = —2 > cos mu cos my (27s) @ 
n=1 x. 
mit Te 
q=lny, (28) @ 


so daB also die cos nu als Eigenfunktionen unserer Kerne fungieren. 
Damit fallt die Lésung der Integralgleichungssysteme (21s) nicht 
schwer. Wir schreiben sie in der Form: 


a os 


ae 


J Pan Foden, (29) 
J Son Sodd = 82, (29s) ; 
0 
mit i FOP: TAS ea . Oe 
jan —Fan—J bo Pay dd---—[ Pana 2Padv pat —(30P) 
t C a ‘ ae i ‘ j av Pe: 
San = A Sosa Bn $7 LSE FeaS dees ths ti 305) 
und setzen an: her fit pat Shs as sito} fi “Li? ae re 
| Peale) SZ atanim)cosme, s 618) 
RTs “y SESW spa by; w+ 2) “lt Zon setae om (a wh Z 


Sen (v) = FS b(2n;m) cosmo. 


r 3 NAY sale Fa) BD stk j ie ti, re cokes ae ots 
Setzen ds (31s) und (27ps) ein, So” sees va ES 
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Der Koeffizient a@(2”;0) bleibt unbestimmt und muB nachtraglich aus 
der Forderung 


P(0) = p(x) =0 (33D) 


bestimmt werden, die sich unmittelbar aus (169) ergibt, da e(--a) =0 
gefordert werden mu. Das erste Glied der Gl. (32/) fiihrt unter Be- 
achtung von Gl. (33) auf: 


| [fetidumnt YG a(2n; 2m) 
: = 
——2 fale em ™cos2mudu. 


Man erhalt so eine Bedingung fiir die Se RR eRSH fo,(u). Es 1aBt 
sich leicht zeigen, daB diese ,,Lésbarkeitsbedingung™ mit 


= eee (eaLigs)} (33""2) 


gleichbedeutend ist. Sie ist fiir unsere f,,,(u) durchgehend erfiillt. Fiir 
die Entwicklungskoeffizienten im s-Fall erhalt man: 


(am; m= — = 2B fone ) cos mu du, (33) 
if; ‘ ‘ 
iss) bn 0) = sae 2f fanlide 38) 
a 
isiisdss bag 
“eee das Integralgleichungssystem (29ps) formal gelést. Wie die 
g zeigt, ist: z ri (¢ pay it, cigs x - i: £3 


F = ae Sa , : A 4) 
a abag at Mi a ee, pitew om 


rie yao, oo ae te ak 
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Setzt man dies schlieBlich in (18s) ein, so folgt als Lésung unserer 
Integralgleichungen (17ps): 


p(v) = > Alam) cos 2mv , (370) 
s(y) = 3 B(2m) cos 2mv (37s) 
mit ; 
A(2m) = y a** a(2ny2m) , (38D) 
B(2m) = > a2" b(2n; 2m). (38s) 


Wie oben erwahnt erscheinen die Lésungen als FourIER-Reihen mit 
Koeffizienten, die ihrerseits Potenzreihen in « sind, so zwar, daB die 
Reihe fiir den Koeffizient A(2m) bzw. B(2m) mit der 2m-Potenz von « 
beginnt [A (0) beginnt erst mit der zweiten Potenz, da a(0; 0)=0}. 
Wir haben die Rechnung bis zur vierten Potenz von « durchgefiihrt 
und deuten die einzelnen Schritte des Rechengangs kurz an: Zunachst 
entwickeln wir auch die P,,,(w;v) und =e v) nA, 2,3,... in dop= 
pelte Fourter-Reihen: 


Ppl: )' => C Bag2k 2m) cos 21u cos 2mv, (39D) 
l,m 


© Say (452) = Dm: 21; 2m) c08 21 wc08 200 G98) 


tC 


und erhalten - 


ik ae se iy lane te: hoe) msteyseysts roisivlengetal eqgb set ie ' 


Be: \ ee Ss aaal \n 


cea sha | | 


ee ae ‘ 0 


eS » 


i 
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wobei wegen der Symmetrie von S,,(w;v) gilt: D(2n; 21; 2m) = 
D(2n; 2m; 21). Damit erhalten wir hintereinander aus unseren Formeln 
(26ps), (30ps) und (33’ps) die abbrechenden Fourter-Reihen: 


fon (u) = 5 a (2; 2m) cos 2mu (41 p) 
m=0 : 
$y,,(%). = . a(2n; 2m) cos 2mu (42) 
m=0 
mit 
a(0;0) = | (0;0) =0 ) 
a (2; 0) = = a(2; 0) == | 
; es 
a(2;2) = a(2;2) =—=— | 
4 (449) 
weds) PP | e962 
betanal 8). | et aaled),| 
a(4;4)= Cs a(4; 4) = | 
M ce Sault) = = > dam: 2m) eos 2m ee 


7 
i it var Va. i ygize 


ea 


seieieers ar 
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mit 


AG = 22 Q=3) 


Ae 1-<(9 a (460) 
A(A) = 43a ; 


Bo) = 2-(1+ 4 8 (94 20) | 


damask . (46s) 


Re ae B(4) = ee 


(4q +3). 


Die Lésung ist einschlieBlich der vierten Potenz von « exakt. 


§ 3. Das Fernfeld der Spaltstrahlung. 
Fir Aufpunkte (Polarkoordinaten 7; ), die weit vom Spalt entfernt 
sind, d.h. solche fiir die y/a>>1 ist, folgt aus (7’): 


Pe mee By 


R=r—tcosp oes (47) 
und wir kénnen in (7ps) wegen kR>1 die Hankerschen Naherungen _ 


Eman =i a ae : 
len. Mit der Substitution (14) folgt also fr 220 
= #. (0: is " ¥ abr ; 
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mit 
E,=—E a: H, H,|/ os nm. (51 ps) 
Setzen wir nun die FourtER-Reihen (37s) in (50#s) ein, und beachten 
die Integraldarstellung der BresseL-Funktionen!: 
x 


(— 1)” 20 Tg» (x) = f e'*°°S* cos 2mv dv, (52) 
0 


so erhalten wir fiir das Strahlungsfeld hinter dem Spalt (z = 0) in groBem 
Abstand von demselben: 


7 eikr oo 
E*= Eq sin @ 3 (= 1)" A (20) Taya(008 9). 532) 
¥ m=0 
ras 
H*=H, iF S* (—1)™ B (2m) Tom (COS 9) (53) 
Y ae 
m=0 


Die Winkelverteilung des Fernfeldes erscheint also als eine nach gerad- 
zahligen BEssEL-Funktionen fortschreitende Reihe, deren Argument dem 
Sinus des Beugungswinkels (cos y = sin #) proportional ist. Die tibrigen 
Feldkomponenten, ergeben sich aus den Gln. (2) und (5). Damit lassen 
sich auch die Intensitat der Spaltstrahlung und die polarisierende Wir- 
kung des Spaltes bestimmen, worauf wir jedoch hier nicht eingehen 
wollen. 


§ 4. Der Transmissionsfaktor. 


Darunter versteht man die im Zeitmittel durch den Spalt tretende 
Energie J im Verhaltnis zur Energie J,, die nach der geometrischen 
Optik (k— co) im Zeitmittel durch den Spalt hindurch tritt. Wir be- 
rechnen die durch den Spalt flieBende Energie (bezogen auf die Langen- 
einheit der Langsausdehnung des Spaltes) durch die Energiestromdichte 
(Porntrncscher Vektor) S = [€; §] in den Punkten des Spaltes. Wir 
haben also: 


jp =f Pax =— (TF ax=—yxe{ fEoras}, 649) 


—a 


J, =f @ax= fC B,ax = sme! [EHP ar}, (548) 


falls die Uberstreichung die zeitliche Mittelung tiber die Periode w/2x 
symbolisiert und der Stern den Ubergang zur konjugiert komplexen 


1 Siehe etwa JAHNKE-EMDE: Funktionentafel, 3. Aufl., S. 149. 1938. 
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GroBe andeutet. In den Punkten des Spaltes z=0; |x|<a gilt nun 
gemaB den Formeln (2), (4), (7s), (9), (41ps) und (12s): 


a 


6) (430) im Elim 1 | e (t) HeR) | = e(x), (55p) 
) es Party RE: J 
Pr Sipe 
§.(%; 0) = - im to Ae 5 | 
ss (56) 
1 5 st at Po Fy 
ab nas few [eomenay a | Ey, | 
OF Os ee (Se es Fal 
C.(%; 0) pa a) & Oz Hy 
ee | i (655) 
pe ch eed ‘ woke 1 ae an z 
tim | ae fe () Ho(RR) ate rae | 
§, («;0) = lim H = lim fe [r@ Hyer)at ab He (56s) 
s z—>+0 z—>+0 21 “ 


Durch diese Formeln tritt die physikalische Bedeutung unserer Beleg- 
funktionen klar zutage: e (x) ist die elektrische Feldstarke in den Punkten 
des Spaltes, h(x) der Normalgradient der magnetischen Feldstarke da- 
selbst. Sind diese beiden GréBen bekannt, so laBt sich das elektro- 
magnetische Feld in jedem beliebigen Punkt des Raumes (im #-Fall aus 
der ersten, im s-Fall aus der zweiten dieser GréBen) durch einfache 
Summation gewinnen. Sehr interessant ist ferner noch die durch (56s) 
zum Ausdruck kommende Tatsache, daB die magnetischen Feldstarke- 
komponenten §, im #-Fall und §, im s-Fall im Spalt exakt mit den- 
jenigen Werten tibereinstimmen, die sie ohne Anwesenheit des leitenden 
Schirmes dort annehmen wiirden. [, ist jedoch gemaB (2) und (554) 
dort vom Werte Null der einfallenden Welle verschieden, wahrend ©, 
gemaB (4) und (56s) wie bei der einfallenden Welle dort verschwindet. | 
KIRCHHOFF nimmt bekanntlich in seiner Beugungstheorie sowohl fiir 
&, wie , im f-Fall bzw. sowohl fiir 5, wie ©, im s-Fall im Spalt die 
Werte der einfallenden Welle an. 
Mit (55#s) und (56s) folgt nun 


i ae, me{ fe(xjar\, (570) 


j=- Fee fih(aaxt. (575) 


a 
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Mit der Substitution x =a cos v folgt daraus bei Beachtung von (16ps) 


j= | teebam{ foto as}, (58) 
ae ym Js (v) av}. (58s) 


Bedenkt man schlieBlich, daB nach (37ps) p(v) und s(v) FourtEr- 
Reihen sind, so folgt 


j= |/2 “278 gm (40), (598) 
j= |/2 “278 9m (B0)}, (595) 


die durch den Spalt tretende Energie ist also allein durch den ersten 
Koeffizienten der Fourter-Reihe (37ps) bestimmt. Andererseits folgt 
nach der geometrischen Optik: 


p—— feeds —|/* Ba 


= f OGidx = |/™ Hea, 
Sigh Ay 0 


greta vy 


‘so dag wir fir den pecans erhalten: 
Re tert micianda celeron AON 609) 
i ta. psn mae ayer 5 | , 
ion essai ve ri) ihe aa or Th =, om {B Oh ‘ \ (60s) 
Gee nitasion nthe > atte tehog Hege ures ~ | 
“i, rs ere seb «= ee 
‘Setzen wir hier eg ere ay ein, so se } i 
eee Ls hyay pikes wor ew -—— \ ae 7 \ Ke i 
ee ee ne | ¥ (619) 
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Wie bei den obigen Rechnungen, sind auch hier die Koeffizienten der 
angeschriebenen Potenzen von « exakt. 

Die Fig. 2 zeigt den nach (61’/) berechneten Transmissionsfaktor 
(ausgezogene Kurve), wahrend die strichpunktierte Kurve die Ray- 
LEIGHsche Naherung (61) darstellt. Die gestrichelte Kurve endlich 


Kei 


Fig. 4. 


Fig. 2. Der Transmissionsfaktor des Spaltes (im Zeitmittel 
durch den Spalt tretende Energie im Verhaltnis zur 
Energie, die im Zeitmittel nach der geometrischen Optik 
durch den Spalt tritt) fiir beziiglich der elektrischen Feld- 
starke parallel zum Spalt polarisierte elektromagnetische 
Strahlung als Funktion des Parameters; ka = (Wellen- 
zahl x Spaltbreite). Nach Gl. (61°) berechnete 
Werte; —-—-— Ray Lercusche Naherung; 
—-—w— Werte von Morse und RUBENSTEIN?. 


Fig. 3. Der Transmissionsfaktor des Spaltes (im Zeitmittel 
durch den Spalt tretende Energie im Verhaltnis zur 
Energie, die im Zeitmittel nach der geometrischen Optik 
durch den Spalt tritt) fiir beztiglich der elektrischen Feld- 
starke senkrecht zum Spalt polarisierte elektromagnetische 
Strahlung als Funktion des Parameter; ka = (Wellen- 
zahl x Spaltbreite). Nach Gl. (61s) berechnete 
Werte; —-—-— Ray Leicusche Naherung; 
—-—w— Werte von Morse und RUBENSTEIN}. 


Fig. 4. Polardiagramm der Intensitat der Spaltstrahlung 
fiir beztiglich der elektrischen Feldstarke senkrecht zum 
Spalt polarisierte elektromagnetische Strahlung (Fernfeld). 


ist der exakte Verlauf nach Morse und RUBENSTEIN+. Entsprechendes 
gilt von der Fig.3, die nach Formel (61s) berechnet ist, ihr erstes Glied 
ist wieder die RAYLEIGHsche Naherung. Die Fig.4 zeigt die Intensitat 
des Fernfeldes, wie sie nach den Formeln des §3 berechnet werden kann. 
Die Rechnung erfolgte nur fiir den s-Fall und ist ebenfalls mit dem 
Ergebnis von MorsE und RuBENSTEIN! verglichen worden (gestrichelte 


Kurve). 


1 Morse, P.M., u. P. J. RUBENSTEIN: Phys. Rev. 54, 895 (1938). 
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SE Tuc sen ; ‘ 
$ 5. Zusammenhang unserer Methode mit den Arbeiten von SOMMERFELD, 
sowte GROSCHWITz und HONL. 

A. Zu SOMMERFELDs! Arbeit. 
Schreibt man unsere Formel (37) mit Hilfe der Beziehung: 
4m? (4m? — 22) 


4m? . 
cos2 mv = 1— - sin? vy + 
2! 4! 


sinty — 


4m? (4m? — 2?) (4m2— 42), 
Seles ge TN sin® y +... 


2n 


in eine Reihe um, die nach sin?"v fortschreitet, so folgt bei Beachtung 
von (61) und der aus (14) folgenden Beziehung: 


2 
a) 


sinv = |/4 —— 
=| “ (63) 


die Reihe: 
7 and {2 \n—§$ 


n=1 


die mit SOMMERFELDs Ansatz? iibereinstimmt. Entsprechend erhilt 
man: 


_ Vy Pm f, @ye3 
h(t) = Wines (4 at (645) 
n=0 


Fiihrt man die Umrechnung unter Verwendung unserer A(2m); B (2m) 
aus (46s) durch, so folgt: 


C(t) =—iEya jt +4 (1 ~ 29) | 

els Oe (05) 
Ola) st $25 | 
Do =“ +S U—29} | 


| (65 s) 


Um diese Formeln mit den entsprechenden von SOMMERFELD® ver- 
gleichen zu kénnen, miissen wir sie noch mit 27/2 multiplizieren, 
da unser Ansatz (7fs) sich um diesen Faktor von dem analogen bei 
SOMMERFELD‘ unterscheidet. Es besteht also im s-Fall vollstandige 
Ubereinstimmung, im #-Fall jedoch nicht. Dies diirfte wohl auf einen 
Rechenfehler bei SOMMERFELD zuriickgehen, da seine Methode zur Ge- 
winnung der Koeffizienten komplizierter als die unsrige erscheint. 


1 SOMMERFELD, A.: Vorlesung iiber theoretische Physik, Bd. IV Optik, §39. 
2 1.c. Formel (39.13). 

3 1.c. Formel (39.31) und (39.29). 

4 1/c. Formel (39.6) und (39.114). 


Zeitschrift fiir Physik. Bd. 134. : 18 
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B. Zur Arbeit von GroscHwitz und HONL!. ; 
Die genannten Autoren entwickeln die Lésung des Spaltproblems nicht 
nach Zylinderwellen, sondern nach ebenen Wellen, 1.c. Gln. (A)fi( Da) pS ys 


E- = eth? —e—*hs + f g(B) gtk (Bx—y 2) z<0 
& ee (66) 
E*= f g(p) cih@rtra 2>0 


mit : 

, | ll 
Die Erfiillung der Randbedingung und die Stetigkeit des Feldes im 
Spalt werden dann garantiert durch die simultanen Integralgleichungen 


[l. c. Gln. (4), (4), (5)]- | 4 
: fePerap—=o \s\zu, (67) 


[7(B) eB) ePdB=1  |é\<a (68) 
i CE ee 68’) 
Mit dem Ansatz? ei ‘ 


g (6) => C14 an) Teeth (69) 
ist vermige der ormel®: * : 


cos (2 are sin £} 


Sle («B) cos ce ) j#oF Ze o<4, m=1, 2,3...) (70) 
| (0) . a 33 "> ‘ a Nh we 

die idtedaloleich itn (67) ledweise PAE Aus folgt fiir de 

BOR ro ie ea ai cae | 


acs ve (¥,0) =e(2) = afew ces baa ap « 
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Mit unserer Substitution (414): 


S Cos @? 
und der Beziehung: 
cos (2 are sin : ) = (—1)"cos (2 arc COS -* = (—1)" cos 2nv 
x 


folgt jetzt aus (66’), wenn wir dort (69) und (70) einsetzen: 


Ce 
asinve(acosv) = 2S A(2n) cos 2nv. (71) 
n=0 


Das ist genau unsere Gl. (16) in Verbindung mit (37). Also ist: 


A(2n) ==. A (20). (72) 


rs 


Ferner bestimmt Gl. (69) die Winkelabhiangigkeit des Fernfeldes mit: 
B=cosm=sin#. Esstimmt also g(cosq) genau mit der Winkelabhangig- 
keit unserer Gl. (53) itberein. Die Bestimmung der Koeffizienten A(2 n) 
erfolgt bei GROSCHWITZ und HONL, indem sie (69) in (68) einsetzen und 
die entstehenden Integrale nach Potenzen von « entwickeln. Ihre 
Werte [l.c. Gln. (2.22)] stimmen nicht mit unserem Ergebnis tiberein. 
Die Umrechnung in die e (x) der Formel (69’) liefert namlich bei 
Anwendung von (69”) und Beachtung von (72): 
E@=2aq; <4 Seat =C1p2 42m), 


1 Oo ; 2n+1 2n—1 1m 


damit erhalt man aus (46): 


) 
t= hh) " 
C1) —— 32 {40442} = 45 


Die Abweichungen der entsprechenden Koeffizienten bei GRoscHWITz 
und H6nr von unseren Werten gehen vermutlich auf einen Rechenfehler 
bei der verhdltnismaBig umstandlichen Koeffizientenbestimmung in der 
genannten Arbeit zuriick!. 


Miinchen, Institut fiir Theoretische Physik der Technischen Hoch- 
schule. 

1 Wie Prof. Hént freundlichst mitteilte, ist ein bei der Berechnung der 
Formeln 1. c. (2.22) unterlaufener Fehler entdeckt worden, jedoch konnte eine 


vollstandige Ubereinstimmung mit den Gln. (73) nicht erreicht werden, da jene 
Rechnung auf Aproximationen angewiesen ist. 


18* 
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Ableitung der Quantentheorie aus einem 
klassischen, kausal determinierten Modell. 
Von 
W. WEIZEL. 

(Eingegangen am 17. Oktober 1952.) 


Die Auffassung, daB die Quantentheorie eine kausal-determinierte Deutung der 
atomaren Vorgange am Einzelobjekt nicht zulasse, ist unbewiesen. Widerlegt kann 
sie nur werden, indem der Formalismus der Quantentheorie aus einem klassisch 
determinierten Modell abgeleitet wird. Die Interpretationen der Quantentheorie 
durch FENyEs und Boum geben kein solches Modell an und widerlegen deshalb die 
genannte Auffassung nicht. Es wird gezeigt, daB mit Zuhilfenahme hypothetischer 
unbekannter Teilchen, welche Zeronen genannt werden, ein determiniertes Modell 
konstruiert werden kann, aus dem die Quantentheorie ableitbar ist. Damit scheint 
die These widerlegt, da8 eine kausale Deutung der Quantentheorie unméglich ist. 
Es besteht die alternative Méglichkeit der Existenz unbekannter Teilchen. 


Seit die Quantentheorie bekannt geworden ist, hat es nicht an Be- 
mihungen gefehlt, sie mit den Vorstellungen der klassischen Physik in 
Einklang zu bringen. Bisher sind alle solche Anstrengungen ergebnislos 
geblieben. Es hat sich deshalb die Ansicht verbreitet, daB sich die 
Quantentheorie insofern von allen klassischen Theorien unterscheide, daB 
sie eine statistische Theorie der atomaren Vorgange sei, welche nicht 
nur keine kausale Beschreibung darstelle, sondern nicht einmal eine 
kausale Interpretation zulasse. Wenn diese Meinung recht hatte, kame 
man zu dem unbehaglichen Ergebnis, daB der Ablauf der Vorgainge an 
atomaren Gebilden nicht eindeutig durch Ursachen bestimmt sei, sondern 
daB beim Einzelvorgang eine gewisse Freiheit oder Willkiir bestehe. 


Diese Konsequenz bedeutet die Richtigkeit folgender Behauptung (I): 
»—Es kann bewiesen werden, daB die Gesetze der Quantentheorie damit 
in Widerspruch stehen, da8 an einem atomaren Gebilde Vorgange ab- 
laufen, welche durch seinen eigenen Ausgangszustand und durch alle 
unter den obwaltenden Bedingungen denkbaren a4uBeren Einwirkungen 
eindeutig festgelegt sind.‘ Diese Behauptung ist sorgfaltig zu unter- 
scheiden von der Behauptung (II): ,,Es kann bewiesen werden, daB die 
Gesetze der Quantentheorie damit in Widerspruch stehen, daB an einem 
atomaren Gebilde Vorgange ablaufen, welche durch seinen eigenen Aus- 
gangszustand und durch alle unter den obwaltenden Bedingungen be- 
kannten duBeren Einwirkungen eindeutig festgelegt werden.‘‘ Hiervon 
ist wieder zu unterscheiden die Behauptung (III): ,,Es kann bewiesen 
werden, daB die Gesetze der Quantentheorie damit in Widerspruch 
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stehen, daB an einem allen auBeren Einwirkungen entzogenen atomaren 
Gebilde Vorgainge ablaufen, welche durch seinen eigenen Ausgangs- 
zustand eindeutig festgelegt sind.‘ 

Wahrend das Zutreffen der Behauptung (I) tatsichlich bedeuten 
wirde, da8 atomare Prozesse nicht kausal ablaufen, solange man daran 
festhalt, daB die Quantentheorie die beobachtbaren Tatsachen wieder- 
gibt, konnte man aus dem Zutreffen der Behauptung (II) einen solchen 
Schlu8 nicht ziehen. Es kénnte Einwirkungen auf atomare Systeme 
geben, welche den Ablauf eindeutig festlegen, aber nicht nur bis jetzt 
nicht bekannt sind, sondern auch mit den gegenwartig bekannten Be- 
obachtungsmethoden grundsatzlich nur daran erkennbar sind, daB sie 
uns statt kausaler Gesetze an atomaren Gebilden eben die statistischen 
Gesetze der Quantentheorie zu priifen gestatten. Es ware unrichtig, 
die hypothetische Einfiihrung solcher Einwirkungen als ,,leer‘‘ zu be- 
zeichnen, weil sie weder der Nachpriifung zugadnglich noch zur Er- 
klarung irgendwelcher Beobachtungstatsachen geeignet sei. Die Hypo- 
these solcher Einwirkungen erméglicht vielleicht die kausale Erklarung 
des durch die Quantentheorie beschriebenen Tatsachenmaterials und ob 
dies der Fall ist, sollte gepriift werden. Sie bewirkt jedenfalls, daB der 
Beweis der Akausalitat den Beweis der Behauptung (I) erfordert, und 
daB der Beweis der Behauptung (II) nicht geniigt. 

Das Zutreffen der Behauptung (III) ist fiir die Frage der Kausalitat 
unerheblich. Die beobachteten atomaren Systeme allen bekannten 
auBeren Einwirkungen zu entziehen, kann durch geeignete Versuchs- 
anordnungen angenahert werden. Zum mindesten kénnen Bedingungen 
geschaffen werden, unter denen die bekannten auBeren Einwirkungen 
hinreichend in Rechnung gesetzt werden kénnen. Auf derartige atomare 
Systeme ist die Quantentheorie anwendbar. Ob die Quantentheorie 
atomare Systeme richtig beschreiben wiirde, welche auch allen noch 
unbekannten duBeren Einwirkungen entzogen waren, kann niemand 
wissen. Aus diesem Grunde wiirde es nichts bedeuten, wenn die Quanten- 
theorie in Widerspruch stiinde mit einer eindeutigen Festlegung des 
Ablaufs der Vorgange an atomaren Systemen, die auch allen unbekann- 
ten Einwirkungen entzogen sind, weil solche Systeme sich vielleicht gar 
nicht so verhalten, wie es die Quantentheorie verlangt. 

Die Meinung, daB die Quantentheorie eine kausale Interpretation 
nicht zulasse, stiitzt sich meist auf eine Untersuchung von v. NEv- 
MANN [1], durch die aber keineswegs die Richtigkeit der Behauptung (I), 
sondern lediglich Folgendes bewiesen wird: Mit der Quantentheorie steht 
in Widerspruch, daB die Vorgange an einem atomaren System sich als 
gesetzmaBig determinierte Veranderungen an verborgenen Parametern 
beschreiben lassen, welche Eigenschaften des Systems selbst sind. Da 
die verborgenen Parameter in das atomare System selbst verlegt sind, 
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sind Parameter ausgeschlossen, welche auBerhalb des Systems legen. 
AuBere Einwirkungen sind also nicht in Betracht gezogen. Mithin er- 
streckt sich der Beweis nur auf Behauptung (III). 

Wenn man bisher unbekannte 4uBere Einwirkungen in Betracht 
zieht, kénnen sie verborgene Parameter enthalten, welche nicht dem 
atomaren System selbst zugehéren. Wie Boum [2] gezeigt hat, braucht 
man nicht einmal auf unbekannte Einwirkungen zuriickzugreifen, son- 
dern verborgene Parameter kénnen auch in den Me8vorrichtungen 
liegen. Die Meinung, da8 die Quantentheorie eine kausale Interpretation 
nicht zulasse, ist deshalb zweifellos unbewlesen. 

Diese Feststellung hat aber vielleicht mehr philosophische als physi- 
kalische Bedeutung. Eine wesentliche Klarung des Sachverhaltes wiirde 
erst eintreten, wenn man zeigen kénnte, daB die Auffassung falsch ist, 
daB die Quantentheorie keine kausale Interpretation zulasse. Dies ist 
aber nur moglich, indem eine kausale Interpretation aufgezeigt wird, 
welche mit der Quantentheorie vertraglich ist. 

In jiingster Zeit sind von Boum [2] und FENYEs [3] Versuche unter- 
nommen worden, die Quantentheorie neu zu interpretieren. Beide 
Untersuchungen kniipfen an eine einfache mathematische Umformung 
der SCHRODINGER-Gleichung an, welche sich der Y-Funktion entledigt 
und statt ihrer GréBen einfiihrt, welche den klassischen Beschreibungen 
naher stehen. 

Obwohl insbesondere die Uberlegungen BouMs Gesichtspunkte er- 
geben, welche sich vielleicht als fruchtbar erweisen, und insofern eine 
neue Interpretation der Quantentheorie bedeuten médgen, fiihren sie 
keineswegs zu einem Modell der atomaren Vorgange, welches im Sinn 
der klassischen Physik kausal determiniert ist. Nur durch Konstruktion 
eines solchen Modells, aus dem die Gesetze der Quantentheorie abge- 
leitet werden kénnen, kann aber der positive Nachweis erbracht werden, 
daB eine kausale Interpretation der Quantentheorie méglich ist. 

Es ist der Zweck dieser Arbeit, ein konkretes klassisches Modell zu 
konstruieren, welches der Quantentheorie unterlegt werden kann. 


Mathematische Umformungen der Quantentheorie. 
Sowohl Boum wie FENYEs kniipfen an eine einfache Umformung der 
Wellengleichung 


i h ew | 

S61 apne te alee: LL alae (1) 

eines Teilchens der Masse m im Kraftfeld mit dem Potential U an. So- 
fern Y eine komplexe Funktion ist, laBt sie sich sicher in die Form 


22% 


ites iy, eh (2) 
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bringen, wobei ihr Betrag y mit der Wahrscheinlichkeit 
O dy = P* PV dy = yd (3) 
das Teilchen zur Zeit ¢ im Volumenelement dr anzutreffen durch 


9 


Da (4) 
zusammenhangt. Der Teilchenstrom 


=" (Y* crad YW —W prad Y*) — s 


4mim 4mm 


Y*W cradin- re (5) 
geht durch (2) und (4) in 

— = grad W (6) 
iiber. Setzt man (2) und (4) in die Wellengleichung (1) ein, so erhalt man 


h* 


: aw 
se (grad W)? — sam - (grad In 9)? — Gaon Alno+U - ea - 
= — | él 
4aim "| W + grad W grad 1n 9 + m — me) 0. | 


Da o und W reelle GréBen sind, zerfallt diese Gleichung in die beiden 
Anteile 


= ered Wee 8 m on : ) se ee — ona ss oS) 
und 
fe — © orad W } + AW - oo = (60 (9) 
Mit der Abkiirzung 
ares go) 


erhalt man 


1 D?m | grado \2 ._ / grad g | ow 
5, (grad W)? | ; * D2 m div | ; ant | = = 0.44) 


und 


— © _ * (div grad W-+ grad 9 grad W) 
Mm 
(12) 
ax o div (o grad W) = divj. 


Bis hierher sind nur Umformungen vorgenommen, welche keinerlei An- 
nahmen enthalten. Die Wellengleichung enthalt zwei reelle Gleichungen, 
von denen die Kontinuitatsgleichung (12) die Erhaltung der Teilchen 
bzw. der Wahrscheinlichkeit ausspricht. Die Gl. (11) enthalt das Be- 
preinp=cesey der Quantentheorie. ; 
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Statt W fiihren wir den Vektor 


1 y 
i — ¢ 4 
B= — grad W (13) 


ein, mit dem (42) in 

2 20 Gergen (14) 
ot : 
iibergeht. Dies erlaubt es, 8 als wahrscheinliche oder mittlere Geschwin- 
digkeit zu interpretieren. Wendet man die Operation grad auf (11) an, 


so entsteht 


a’ m D?m grad \/gradg\? __ 
Weta Wis ered (hae ( ; 
(15) 

grad 0 ° 7 

—D?mA [eee + grad U = 0. 
. @ 

Wegen 

As OB gin — 28 Gees re 

Sp Se ee Qs = —— + — grad B 

den oe pele am ig ee 


geht (15) in 


m re fi — grad a Dim ( grad @ \’ 43 ouliv grado I 
dt 2 rahe) pt | 46 
D?m [2A@ (grad 0 \2 
= — grad ju--" f — —_ } 


iiber. (16) hat die duBere Form einer NEwronschen Bewegungsgleichung 
eines Teilchens mit der Masse m und der Geschwindigkeit &, welches 
sich in einem Kraftfeld mit dem Potential 


pp D? m [24 eb (a8 0 )' 
0 0 


id 


befindet. Boum interpretiert deshalb diese Gleichung so, daB zu dem 
Potential U noch das ,,quantenmechanische Potential‘ 


Dim [ade x (Eee (17) 


2 Q nee 


hinzutritt.. Diese Interpretation ist tatsdchlich insofern bedeutsam, als 
man nach Boums Vorschlag versuchen kann, in kleinsten raiumlichen 
Bereichen, zu (17) Zusatze zu machen, Hierdurch kénnen Erweiterungen 
der Quantentheorie gewonnen werden, die vielleicht experimentell priif- 
bar sind. Dies alles jedoch bedeutet keine kausale Interpretation der 
- Quantentheorie, Um eine solche zu erzielen, miiBte das Potential (17) 
aus einem klassisch determinierten Modell hergeleitet werden. 
Hierfir macht Boum eine Andeutung. Natiirlich kann man das 
quantenmechanische Potential auch durch y statt durch 0 ausdriicken 


- patra _ a eiindiinitentiaians i - 
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und erhalt dann 


—2D*m zi (18) 
x 


Boum will nun ¥ eine zweifache Bedeutung zuschreiben. Einmal soll ¥ 
die Anwesenheitswahrscheinlichkeit des Teilchens bestimmen, anderer- 
seits soll Y aber auch ein das Teilchen begleitendes objektiv reales Feld 
beschreiben. 

Im Giltigkeitsbereich der gewohnlichen ScHRODINGER-Gleichungen 
soll Anwesenheitswahrscheinlichkeit und Feld gewissermaben zufallig 
durch die gleiche GréBe ausdriickbar sein, wahrend bei erweiterten 
Quantentheorien vielleicht eine Unterscheidung der beiden Bedeutungen 
von  méglich sein soll. Dies sind gewif interessante Perspektiven, 
welche vielleicht sogar zu priifbaren Erweiterungen der Quantentheorie 
fiihren kénnen. Eine kausale Interpretation hatten wir aber erst vor 
uns, wenn die Existenz des Potentialfeldes aus einem Modell oder Me- 
chanismus verstanden werden kénnte, der gerade die Form (47) oder (18) 
liefert. Die Boumsche Interpretation spricht nur den Inhalt der Formel 
(16) in anderen Worten aus, ohne zum Verstandnis der Entstehung dieser 
Formel etwas beizutragen. 


Ahnlich sind die Uberlegungen von FENyEs zu beurteilen, der die 
Gln. (141) und (12) aus der Forderung gewinnt, daB das Integral 


ma Ow 1 , mD? / grad g \2 
fofFe+ fi eradwy+u4 (Se) ae (ty) 
ein Extremum bei der Variation von og und W sein soll. 

Die Feststellung, daB die Gleichungen der Quantentheorie aus der 
Variationsaufgabe (19) hervorgehen, enthalt keine Ableitung der Quan- 
tentheorie, sondern ist nur eine mathematische Umformung. Eine Ab- 
leitung der Quantentheorie wiirde erfordern, da die Variationsaufgabe 
(19) aus einem Modell gefolgert wird. FENYEs versucht nichts Derartiges, 
sondern fiihrt die Glieder a und = (grad W)? + U durch hydro- 
dynamische Analogien und das Glied 

m.D* (Eacey’ 
2 Ce 
ohne eigentliche Begriindung ein. 

Aus (14) und (15) 14Bt sich noch eine weitere niitzliche Umformung 
gewinnen, namlich 

deu ew Cf ae Oe. 
aio Reig stagn st er7 BVe®) 
(20) 
vB) grad g 


Q 


=—(7&) 0 B—= grad U+(WVDoV) 
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(20) und (14) enthalten wieder zusammen die Aussagen der Wellen- 
gleichung (1). Andererseits legt (20) wegen der Umformung 


00% 


) 
Bg oh a grad U 
Ot m 


| | (21) 
& a D grad 

— lim = | -(d§ B) @B+ dB oDV) =" | de | 

nahe, den Transport der GréBe 9 ¥ in ein Volumen V zu untersuchen 

und die Gl. (21) als eine Bilanz zu interpretieren, welche einen Erhaltungs- 


satz ausspricht. 


Konstruktion eines Diffusionsmodells zur Deutung der Quantentheorre. 


Schon friiher ist beachtet worden, da die Formeln der Quanten- 
theorie eine gewisse Ahnlichkeit mit den Formeln zeigen, welche die 
Diffusion beherrschen [4]. FENYEsS versucht sogar zu zeigen, daB eine 
vollkommene Analogie zwischen Quantenvorgangen und Diffusion be- 
stehe, doch enthalten seine Uberlegungen einige Irrtiimer. Trotzdem 
scheint es méglich zu sein, den Vorgangen an atomaren Gebilden, das 
Modell eines diffusionsartigen Vorgangs zu unterlegen. 

Der erste Schritt, der eine modellmaBige Deutung der Quanten- 
theorie vorbereitet, ist die Interpretation von D als einer Diffusions- 
konstante und die Deutung von 


—Degrado bzw. = = grad 0 


als Diffusionsstrom bzw. Diffusionsgeschwindigkeit. 

Nach Ansicht von FENYEs ist die Geschwindigkeit 8 in der Gl. (14) 
aus der Diffusionsgeschwindigkeit und einem zweiten Anteil zusammen- 
zusetzen, den wir hier mit bt, bezeichnen, so daB sich 


1 D 
B= vy— = grad 0 (22) 


ergibt. Solange man in (22) nur die Definition einer neuen GréBe by 
sieht, welche statt & eingefiihrt wird, kann man dagegen keinen Einwand 
vorbringen. Die Bedeutung von vy bedarf dann allerdings noch der 
Untersuchung. 
Mit (22) geht (14) in die Form 
22 — _ div (ov, — Derad 

Ot 0 0) (23) 
ber, welche formal mit der FoKKER-PLANCcKschen Gleichung [5] eines 
Diffusionsvorganges mit tiberlagerter Geschwindigkeit vy tibereinstimmt. 
Insofern ist eine gewisse Ahnlichkeit der Quantenprobleme mit Diffu- 
sionsvorgdngen erkennbar. Die Ahnlichkeit erschdpft sich einstweilen 
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allerdings darin, daB (23) einfach die Erhaltung der Teilchen formuliert, 
welche ja in der Quantentheorie wie bei Diffusionsproblemen auBer 
Zweifel ist. 

FENYES macht noch den kiihnen Versuch, die Extremalforderung (49) 
auch fiir die Diffusionsvorginge zu erheben. Dies fiihrt zu der Konse- 
quenz, daB fiir die Diffusion die Wellengleichung (1) gelten soll, was 
bisher nicht bekannt war, aber offensichtlich auch nicht richtig ist. Um 
die Ansicht von FENYEs zu widerlegen, untersuchen wir einfach ein 
Gleichgewichtsproblem, d.h. einen Fall, wo die Diffusion den vom Feld 
herrihrenden Kraften das Gleichgewicht halt, so daB 


gilt. Dann reduziert sich die Gl. (15) der Quantentheorie auf 


D?m erad o \2 ts grad - 
—-———- grad |= ==] —D?mA 2—*= + grad U = 0, (24) 
2 C 


) oO 
S 


was durch Integration 


— ——— (grad In 9)? — D? mA \n Osa Beds, (25) 


ergibt, wahrend man ja die Loésung des Diffusionsproblems als die 
Gleichgewichtsverteilung 


Uh 
f= igen we (26) 

oder 
Ino =A—BU (27) 


kennt. Um die Vertraglichkeit von (25) und (27) zu priifen, gehen wir 
mit (27) in (25) ein, wodurch sich die Gleichung 
D2.B2 m 


(grad U)? + D?BmMAU+U=E (28) 


fiir U ergibt. Nur in Kraftfeldern, welche dieser Bedingung genigen, 
wiirde also das Diffusionsgleichgewicht durch (25) beschrieben werden 
koénnen. Man sieht sofort, da8 nicht einmal ein konstantes Kraftfeld (28) 
erfiillt. 

Es ist nicht schwer zu erkennen, wodurch die Analogie zwischen 
Quantenvorgangen und den gewohnlichen Diffusionsvorgangen ver- 
dorben wird. Die normalen Diffusionsvorgange sind mit einer Dampfung 
bzw. einem Ausgleichsvorgang verbunden, der eben zu dem Gleichgewicht 
(26) fithrt. Dies kommt daher, daB die diffundierenden Teilchen solche 
Einwirkungen erfahren, daB ihre mittleren Impulse oder Energien den 
Impulsen und Energien naher kommen, welche sie im Gleichgewicht 
besitzen. Das laBt sich im einzelnen verfolgen, wenn man die Diffusion 
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eines bestimmten Teilchens als eine Brownsche Bewegung auffaBt. So- 
bald das Teilchen im Feld eine Geschwindigkeit besitzt, welche iiber die 
ihm zukommende thermische Geschwindigkeit hinausgeht, erfahrt es 
mehr St6Be von vorn als von hinten, und das reduziert seine Geschwin- 
digkeit. 

Es ist also offenbar nicht méglich, die Quantenvorgange durch einen 
DiffusionsprozeB der gewdhnlichen Art zu interpretieren. Wir wollen 
deshalb die bekannten Diffusionsvorgange etwas modifizieren, und unter- 
suchen folgendes Modell. 

Eine groBe Zahl von Elementarteilchen befinde sich in einem Raum, 
ohne sich gegenseitig zu beeinflussen. Ein auBeres Feld mit dem Po- 
tential U tibe Krafte auf die Teilchen aus. AuBerdem sollen auf die Teil- 
chen nicht naher bekannte St6rungen einwirken, welche tiber viele 
Stérungen oder viele Teilchen gemittelt, wahrend einer sehr kurzen 
Zeit t anhalten, um dann einer neuen Stdérung Platz zu machen. Den 
Ubergang von einer Stérung zu einer anderen bezeichnen wir als ,,StoB“, 
die Bewegung wahrend der Stérung als ,,Flug*’. Diese etwas unerwartete 
Bezeichnung wird im Hinblick darauf gewahlt, daB die ermittelten 
GesetzmaBigkeiten dann die formale Analogie zu anderen Diffusions- 
problemen sofort erkennen lassen. Im Mittel tiber viele Stérungen oder 
tiber viele Teilchen soll die Dauer und sekundliche Zahl der St6rungen 
(Flugdauer und StoBzahl) nicht von der Geschwindigkeit der Teilchen 
abhangen. 

Ohne die Storungen wiirden die Teilchen im Raum einzeln Bahnen 
durchlaufen, welche durch die klassische Mechanik beschrieben werden. 
Die Stérungen bewirken, daB die Teilchen eine ungeordnete Bewegung 
erhalten, welche sich ihrer Bewegung im Kraftfeld tiberlagert. Es resul- 
tiert eine Bewegung, welche der BRowNnschen Bewegung dhnlich ist und 
sich von ihr nur insofern unterscheidet, als die Teilchen unabhangig von 
ihrem eigenen Bewegungszustand in der Zeiteinheit stets der gleichen 
Zahl von Stérungen und StéBen ausgesetzt sind und daB die Stérungen 
ihnen im Mittel keinen Impuls erteilen. Dies bedeutet, daB die Stérungen 
keine bremsende, sondern nur eine zerstreuende Wirkung auf die Bewe- 
gung der Teilchen ausiiben. 

Wegen des duBeren Kraftfeldes, mehr noch aber wegen der Kriafte, 
welche die St6érungen hervorrufen, andern die Teilchen immerfort ihre 
Geschwindigkeit. Wahrend der kurzen Zeit t einer Stérung (eines Fluges) 
bilden wir einen Mittelwert ihrer Geschwindigkeit, den wir mit p be- 
zeichnen. Es liegt im Wesen dieser Mittelwertsbildung, daB » bei den 
St6Ben seinen Wert plotzlich andert und daB das Teilchen nach Ablauf 
einer Stérung einen anderen Wert von » hat oder genauer erhilt, als 
den, welchen es wihrend der Stérung besaB. Die Bezeichnung ,,StoB‘‘ 
fiir den Ubergang von einer Stérung zu der nachfolgenden ist zum Teil 
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im Hinblick auf den Sprung im Mittelwert der Geschwindigkeit gewahlt. 
Ebenso wird die Bezeichnung ,,Flug“ fiir die Bewegung wahrend der 
Storung deshalb verwendet, weil wahrend des , Fluges’’ die Bewegung 
durch den Mittelwert ihrer Geschwindigkeit gekennzeichnet wird, der 
dann wihrend bis zum niachsten ,,StoB“ derselbe bleibt. 

Einem Volumenelement dr des Raumes schreiben wir die Teilchen- 
dichte 

o (r, t) (29) 

im Zeitpunkt ¢ zu, d.h. 


o(r,t) dr (30) 
sei die Zahl der Teilchen, welche sich im Zeitpunkt ¢in dy befinden. Man 


kann diese Teilchen nach den Geschwindigkeiten » sortieren, welche sie 
im Zeitpunkt ¢ besitzen, indem man den Bruchteil 


f(t, t,o) dv (31) 


angibt, der in das Intervall dp» des Geschwindigkeitsraumes fallt. Dann 
erfiillt f die Normierungsbedingung 


Bil a) die &. (32) 
Die mittlere Geschwindigkeit aller Teilchen am Ort r zur Zeit t ist 
v= fvf(t,t,v) dv. (33) 


Andererseits kénnen wir die Teilchen im Volumen dr auch danach 
aufgliedern, wann und wo sie den letzten StoB erlitten haben. Da 


= (34) 


die Wahrscheinlichkeit dafiir ist, daB das Teilchen einen Sto8 erfahrt, 


werden 


© o(v,t)drdt (35) 


Teilchen im Volumen dr wahrend der Zeit dt einen StoB erfahren. Der 
Bruchteil dieser Teilchen, welcher nach diesem StoB wahrend der an- 
schlieBenden Stérung (Flug) eine (mittlere) Geschwindigkeit im Inter- 
vall dv besitzt, sei mit 


F (r,t, ») dv (36) 
bezeichnet. Analog (32) gilt 
fF(t,t,0)dp=1 (37) 
und 
bo = foF (r,t, v) dv (38) 
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ist der statistische Mittelwert der Geschwindigkeit tiber alle Teilchen, 
welche am Orte dr und im Zeitintervall dt einen StoB erfahren haben, 
also ihre geordnete Geschwindigkeit, die sich der ungeordneten tber- 
lagert. Setzen wir 


p=b,+0b’, (39) 
so. gilt 
fo'F(t,t, v)dp=0. (40) 
Fiihren wir v’ statt » in F ein, so entsteht eine Funktion 
Git, t,o’), (41) 
fiir welche 
Gt ib au ay f v' Gt, 2) 0) dy’ ==0 (42) 


gilt. 

‘ Da die Zahl der St6Be weder vom Ort noch von der Geschwindigkeit 
der Teilchen abhangen soll.und auch im Mittel bei den St6érungen und 
St6Ben kein Impuls titbermittelt werden soll, hangt G von r und ¢ nicht 
ab, sondern ist eine universelle gerade und in den Komponenten von v’ 
symmetrische Funktion von v’ allein. Auer durch die Gl. (42) kann sie 
durch die héheren Momente 


y ora ae oe 
fv’ G(v’) db’ =0 (43) 
Selo) dv =C, | 


usw. charakterisiert werden. Die Konstanten C enthalten weder die Zeit 
noch die Ortskoordinaten. 

Da die Funktionen / und F verschieden definiert sind, werden sie 
im allgemeinen nicht identisch sein, Wir stellen uns daher die Aufgabe, 
den Zusammenhang von b und by, zu ermitteln. 

Wir betrachten dazu ein Flachenelement d%. Die Teilchen, welche 
in dem Zeitelement dt durch d% mit der Geschwindigkeit » hindurch- 
treten, miissen sich zu Beginn von dt in dem Volumen 


(dv) dt 
befunden haben. Die Zahl dieser Teilchen ist 
dt(d®v)ofdv. 


Summiert man tiber alle Geschwindigkeiten, so erhalt man den Teilchen- 
strom 


odt f (dv) fdv =odt (dh). (44) 


Jetzt versuchen wir denselben Ausdruck zu gewinnen, indem wir den 
Ort untersuchen, an dem die Teilchen den letzten StoB erfahren haben, 
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bevor sie d passieren. In einem Volumenelement (d% v) dt, jedoch 
nicht am Ort r und zur Zeit f, sondern am Ort 


t—vO=r1r—8 
und zur Zeit t—O haben im Zeitintervall dO 


g(t —s,f—0) (dv) dtF dv: 


_ Teilchen den letzten StoB erfahren. Alle diese Teilchen gelangen wahrend 


des Zeitintervalls dt zur Flache d§. Zunichst fiihren wir v, und b’ statt 
» ein und summieren iiber alle O bzw. den Betrag von $ und erhalten 


dtG(v’) dv’ i (d& {vp +0'}) 0 (v—8, i 6) = (44a) 


Nun kann @ und v, noch von $ bzw. 0 abhangen. Wenn diese GroBen 
aber nur langsam mit $ bzw. @ veranderlich sind, kénnen wir in die Reihe 


o(t—8,f—@) = g(t, t) — (8 grad 9) —9 2% 
= o(r, t) — @ {v0 + 93} erad 2) + 3h 


volt —8,4 0) = vole, )—O (bo +237) vo + ae} 


entwickeln. Die Abhangigkeit von vy in den mit @ behafteten Korrek- 
tionsgliedern kann vernachlassigt werden. Dann geht (4a) in 


dtG(v’) dv’ (dB {v9 +o'Vole, che 
dt G (0') dv’ (45 (09 + 0°} grad) v6) oe, 4) 5 
acted (4% GP ew.as date ee 
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weil alle Glieder entfallen, in denen »’ linear vorkommt. Da G(b’) eine 
in den Komponenten von »’ symmetrische Funktion ist, gilt 


f an , , 7 ~~ ( : / he ge) , , 
[ (a3 v’) (v’ grad 9) G(v’)dv’ = )' dG; = | v; w.G(v')dv 
— Ak 
: : ke 
: ah Fe (40) 
a) gases | v.2G(v') dv’, 
Lonel O*;. 
1 
weil die Summanden 7+ verschwinden. AuBerdem ist 


[ v2G(0') dv’ = [ v2G(0')av’ = : [v 2G(v’)dv'— “2. (46a) 


Nun hat 
=) (47) 


gerade die Bedeutung der Diffusionskoeffizienten der Teilchen mit der 
Flugdauer t und dem mittleren Geschwindigkeitsquadrat C, der unge- 
ordneten Bewegung. Das soeben berechnete Glied ist also das einzige, 
welches bei hinreichend kleiner Flugdauer nicht vernachliassigt werden 
kann, wenn man die Diffusionseffekte beriicksichtigen will, d.h. wenn 
man die ungeordneten Geschwindigkeiten als hinreichend groB betrach- 
tet. Glieder von der GréBenordnung t »’? sind also noch zu beriick- 
sichtigen, wahrend Glieder vernachlassigt werden kénnen, die von 
hdherer Potenz in 1 als »’? sind. Dies rechtfertigt auch die Reihe wie 
oben abzubrechen, denn in sukzessiven Naherungen waren jeweils t 
und v’ linear hinzugekommen. 
Nunmehr reduziert sich Sg auf 


ae 2 (ah & grad @) (48) 


ie 
und (45) auf 


dt(d® vp) —dt D(a grad 9) = odt (at {0 ar grad of). (49) 

Vergleichen wir dies Ergebnis mit (44), so finden wir den Zusammenhang 
z 7 ¥ | 

D <b —- > eradg: (50) 


Die Gl. (50) kann man dazu verwenden, um die Funktion f(r, ¢, ») 
wenigstens naherungsweise zu ermitteln. Aus (33) und (50) folgt 


D 
do —— grado = fof(t,é,v) dv. (54) 
Setzen wir wieder __ 
= Vo ~ iid 
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bo 
“J 


so ergibt sich 


D 
grado=fv'f(t,t,v) dv’. 

Als Funktion von v’ betrachtet, ist f keine gerade und in denKomponenten 
von »’ symmetrische Funktion. Wohl aber befriedigt 

; oe 3D (v’ grad 0) | 

‘(t,t v= 6 (olf ose! eee 

( l ov? | (52) 

alle Anforderungen an /, wenn G(v’), die in (41) definierte Funktion ist. 
Es ist 


ffdv=fG(v’) J4— os @) av’ | 
ov? 
= f G(v’) dv’ — ? (grad o fv'Gi(v') dv’) ie (53) 
0 p2 
= [G(v')dv'=1 
Ferner ist 
fofdv=f (v, +v')G(v’) \1— 22 et grad 9) dv’ 
eats “ (54) 
a Ah ye [v’ G(v’) (v’ grad 9) dv’ 
Die 7-te Komponente des Integrals rechts ist 
a gRDINDs Pea ia R28 
TE Dead Re) me dv’. (55) 


(56) 


fs eof v2G(v’) dv’ = 


iiber. Damit erhalten wir tatsdchlich 
fofdo =)—~ grad g. 


Man kann (52) als die erste Naherung fiir die Verteilungsfunktion 
/(v, t, v) betrachten. 

Wenn wir die mittlere Geschwindigkeit b mit Aer Geschwindigkeit %& 
identifizieren, welche in (13) definiert wurde und die Gl. (14) erfiillt, 
so haben wir eine der beiden Gleichungen der Quantentheorie aus un- 
serem Diffusionsmodell gewonnen. Dies bedeutet allerdings wenig, denn 
diese Gleichung driickt nur die Erhaltung der Teilchen aus, welche selbst- 
verstandlich aus jedem Diffusionsmodell gewinnbar sein muB. 

Soll die Quantentheorie wirklich durch das Diffusionsmodell ge- 
deutet werden, so muB die Gl. (15) oder (20) abgeleitet werden. Wenn m 
die Masse der Teilchen ist, so ist mv ihr mittlerer Impuls wahrend einer 
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Stérung und mb—=m% der mittlere Impuls, der in einem Volumen- 
element befindlichen Teilchen. Multiplizieren wir (20) oder vielmehr (21) 
mit m und integrieren iiber ein Volumen V, so entsteht 


[mo Bdr+fogradUdr 
€ is J 

(57) 
= — (ds 9) mo WB + 6 (ds oDV) 


mD grad o | 


Das Glied 
C 5 ' 
f Ndr 
re mo 8dr (58) 


bedeutet den sekundlichen Impulsgewinn des Volumens V. Anderer- 
seits ist —gradU die Kraft, welche auf die Teilchen wirkt und 


—fograd Udt (59) 


ist der Impulszuwachs, den das Volumen V sekundlich aus dem Kraftfeld 
entnimmt. Die Differenz der beiden Ausdriicke ist die rechte Seite und 
unser Ziel ist, sie als den Impuls zu deuten, der durch die Oberflache in V 
hineinstrémt bzw. diffundiert. Erweist sich diese Deutung als méglich, 
so ware die zweite Gleichung der Quantentheorie einfach die Impuls- 
bilanz eines Diffusionsvorgangs und somit das statistische Bewegungs- 
gesetz. 

Wenn wir versuchen, den Impuls zu berechnen, den die durchd § in 
das Volumen V eindringenden Teilchen mitbringen, stoBen wir auf ein 
Hindernis. Die Teilchen besitzen im Moment ihres Eindringens gar nicht 
die Geschwindigkeit », sondern » ist nur der Mittelwert wahrend des 
Fluges. Der wirkliche Wert der Geschwindigkeit andert sich ja wahrend 
des Fluges. Wir konnen deshalb gar nicht den Impuls berechnen, den 
die Teilchen im Mittel im Augenblick des Eindringens besitzen. Wohl 
ist es aber méglich, den Impuls zu berechnen, den die eingedrungenen 
Teilchen im Mittel besitzen, nachdem die Stérung abgeklungen ist, 
welche wahrend des Eindringens die Teilchen beherrschte. Dies ist aber 
auch der Impuls, den sie dem Volumen V im Mittel tatsachlich zufiihren, 
wogegen der Impuls, den sie im Moment des Eindringens haben, beim 
Abklingen der Stérung teilweise wieder verlorengeht. Man darf namlich 
nicht annehmen, daB die verlorengehenden Impulse sich im Mittel kom- 
pensieren, da ja tiberwiegend Teilchen eindringen, welche eine in das 
Volumen V hineingerichtete Impulskomponente besitzen. 


Die Teilchen, welche zur Zeit t=0 durch d% eindringen, werden 
zwischen t=0 und t=t den ersten StoB erfahren, im Mittel also eine 


Strecke (9 +b’) _ tief in das Volumen eindringen und sich wenigstens 


zunachst im Mittel an dieser Stelle befinden. Bei den Stérungen, welche 
sie weiter erleiden, wird zwar die geordnete Geschwindigkeit Dp, erhalten 
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bleiben, es tritt aber eine véllige Umordnung der ungeordneten Ge- 
schwindigkeiten ein. Bei einem Teilchen, welches beim Eindringen die 
individuelle ungeordnete Geschwindigkeit »’ vorlag, wird spater eine 
andere ungeordnete Geschwindigkeit 1’ zu finden sein. Im Mittel werden 
die Teilchen eine Geschwindigkeit annehmen, welche dem Ort entspricht, 
an dem sie sich befinden. Die Verteilungsfunktion kénnen wir aus (52) 


finden, wenn wir statt r den Ort y+ = (v9 +’) einsetzen und erhalten 


G (1’) {1 ge (u’ grad g) a ({v) + vt 7) (= eeee)t. (60) 


ow? on 212 


Daraus ergibt sich die mittlere Geschwindigkeit 


T= f(b) +w) Gla) x = 
3D ' 3D T , ‘w’ grad 9 F 
xt ee ow? ee 2a? {Po +0 7) Q Jan 
- D D ; d 
sae do grad g —S* (ft +0 }V) aoe 
Es dringen 
~ (dF {09 + v'}) 0G (v’) {1 — 32 (v’ grad o) fav’ ~ (61) 
gv | 
_ Teilchen durch d® mit der Geschwindigkeit by + v’ in das Volumen ein. 
| Sie bringen den Impul8 S 
, gil LID, 2 ae oS Be. wench : 
— m (dB {v9 + 0}) 0G (v') {1 AZ (v’ grad g)| x 
. ap) ape Bon gv We ShictesretTEr oy 
oe Ph oe aamet hd sled hen “Tiare ii, yi grade) ae 
AEE RE a ra ee ee 


nV ein. Integrieren wir tber v’, so entsteht daraus 


Pity atanhy Veiott st ou do 
dg + 7* (grad oF) #22} 


‘ : LS ea (Ort 
7A, 
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Integrieren wir iiber die. Oberflache des Volumens V, so erhalten wir 
den ins Volumen einwandernden Impuls 
D grad 0 

0 


——mf{V%)oBdr+mfVeDV) 


—m$ (ds ¥)oB+ms dseDV) 


Peele. 
QO 
Fiigen wir den dem Feld entnommenen Impuls 
—fegradUdr 
hinzu, so mu8 der Impulszuwachs 


- 008 
m | ihe 
> at 


herauskommen. Dies ergibt die Gleichung 


[ 72? ax = —f VB)eBdr + | WeDP) EEG Ee | 
: : : 3 (64) 
— | © orad U dt. | 
J m 


Lassen wir das Volumen zusammenschrumpfen, so entsteht daraus die 
Differentialgleichung 


COR 
Gye 8 


(V%) oB+ VeDV) Pee — 


= grad U, (65) 
welche mit der Gl. (20) der Quantentheorie tibereinstimmt. 

Was ist hiermit erreicht? Es ist gezeigt, da es zum mindesten einen 
diffusionsartigen Modellvorgang gibt, der statistisch dieselben Formeln 
fiir Teilchenbilanz und Impulsbilanz liefert, welche die Quantentheorie 
fiir atomare Prozesse angibt. Daraus kann noch nicht geschlossen wer- 
den, daB man diesen ModellprozeB dem Geschehen an atomaren Gebilden 
widerspruchsfrei unterlegen kann. Um sich dessen zu versichern, muB 
z.B. untersucht werden, ob sich das Modell auch auf Mehrteilchen- 
systeme ‘ausdehnen l4Bt. Auch muB noch eine Ubersetzung der Aus- 
drucksform durchgefiihrt werden. An die Stelle der Zahl der Teilchen, - 
die sich im Volumenelement dr befinden, muB die Wahrscheinlichkeit 
daftir treten; daB sich ein Teilchen dort befindet, usw. Dies diirfte kaum 
auf Schwierigkeiten stoBen. Ferner ware festzustellen, ob die iiber den 
Raum verteilte Wahrscheinlichkeit fiir die Anwesenheit des Teilchens 
so gedeutet werden darf, daB das Teilchen bei einem bedingt periodischen 
Vorgang zu verschiedenen Zeiten an all diese Orte gelangt oder gelangen 
kann. Endlich muB gezeigt werden, wodurch Stérungen von der ge- 
forderten Art hervorgebracht werden kénnen. 

Wenn dies alles geschehen ist, ist die Méglichkeit dargetan, daB die 
atomaren Vorgange sich nach dem angegebenen Schema abwickeln, aber 
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kein Beweis dafiir erbracht, daB dies wirklich so vor sich geht. Es ist 
z.B. wahrscheinlich, daB man auch noch andere Modelle konstruieren 
kann, welche zu denselben statistischen Beschreibungen fiithren. Ins- 
besondere ist anzunehmen, daB das angegebene Modell mannigfache 
Modifikationen zulaBt, ohne daB an Teilchenbilanz und Impulsbilanz 
etwas gedndert wird. 

In dieser Arbeit soll noch versucht werden, eine etwas konkretere 
Vorstellung dafiir auszuarbeiten, wie die Stérungen zustande kommen 
koénnen. Sicherlich darf man in diesen Stérungen keine Wechselwir- 
kungen zwischen Elementarteilchen sehen, denn solche Wechselwirkun- 
gen sind ja bekannt und kénnen selbst durch die Quantentheorie be- 
schrieben werden. Fiir die hypothetischen Stérungen miissen wir schon 
bisher unbekannte stdérende Objekte, welche wir Zeronen nennen wollen, 
verantwortlich machen. 


Zeronentheorie der Quantentheorie. 

Wenn die Bewegung der Elementarteilchen von bisher unbekannten 
Objekten, den Zeronen, gest6rt wird, muB der Raum im statistischen 
Mittel gleichmaBig mit Zeronen erfiillt sein. Die Zeronen stellen also 
einen ubiquitaren Stérpegel dar. 

Am einfachsten ware es, sich die Zeronen als ein Gas von unbekannten 
Partikeln vorzustellen, welche sich in einer ungeordneten Bewegung be- 
finden und den ganzen Raum mit gleichmaBiger Dichte erfiillen. Dies 
entspricht aber in verschiedener Hinsicht nicht den Stérungen, welche 
wir zur Ableitung der Quantentheorie in Rechnung gesetzt haben. Die 
Stérungen sollten ja dauernd einwirken, wahrend man bei einem Par- 
tikelgas nur gelegentlich Einwirkungen bei ZusammenstéBen erwartet, 
zwischen den ZusammenstéBen wahrend des Fluges jedoch keine Wech- 
selwirkung. Tiefgreifender sind jedoch andere Schwierigkeiten, wenn 
man die Zeronen als ein Partikelgas auffaBt. 

Wenn wir unter Partikeln Objekte mit’ Ruhmasse verstehen, muB 
deren Geschwindigkeit kleiner als die Lichtgeschwindigkeit sein. Die 
mittlere Relativgeschwindigkeit eines Elementarteilchens gegen die 
Zeronen wachst dann mit seiner eigenen Geschwindigkeit. Dies hat zur 
Folge, daB die Zahl der Zeronen, denen des Elementarteilchens sekund- 
lich begegnet und damit die Zahl der Stérungen, die es erfahrt, von 
seinem eigenen Bewegungszustand abhangt. Das Elementarteilchen er- 
halt mehr StéBe von vorn als von hinten und wird daher gebremst, 
wenn man die Wechselwirkung der Zeronen mit den Elementarteilchen 
als elastische StéBe ansieht. Der Mittelwert der Impulse, die die Zeronen 
auf das Elementarteilchen iibertragen, verschwindet dann nicht. 

Diese Bedenken lockern sich etwas, wenn die Zeronen keine Ruh- 
masse besitzen und sich mit Lichtgeschwindigkeit bewegen. Dann ist 
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die Relativgeschwindigkeit zwischen einem Elementarteilchen und den 
Zeronen stets gleich der Lichtgeschwindigkeit c und die Zahl der Sto- 
rungen, die das Elementarteilchen durch die Zeronen erfahrt, ist von 
seinem eigenen Bewegungszustand unabhiangig. Auch begegnet das 
Elementarteilchen gleich viel Zeronen, die ihm entgegenkommen, als 
solchen, die es iiberholen. Es hinterbleiben aber trotzdem noch ernste 
Schwierigkeiten, wenn wir die Wechselwirkung zwischen Teilchen und 
Zeron als quasielastisch ansehen. Hierunter soll verstanden werden, daB 
Impuls und Energie, welche das Teilchen nach Beendigung der Wechsel- 
wirkung aufgenommen hat, dem Zeron verlorengehen soll und umge- 
kehrt. Bei dieser Annahme muB das Zeron also die Méglichkeit besitzen, 
seine Energie und Impuls durch die Wechselwirkung zu verdndern, ob- 
wohl es sich stets mit Lichtgeschwindigkeit bewegt. Etwas Ahnliches 
ist uns von den Lichtquanten bekannt. Bei den Lichtquanten ist die 
Energie- und Impulsaénderung jedoch von einer Frequenzanderung be- 
gleitet. Wenn wir ahnliches von den Zeronen annehmen, leben die oben 
erérterten Schwierigkeiten wieder auf. Wegen des DoppLrer-Effektes 
wiirden die den Elementarteilchen entgegenkommenden Zeronen er- 
hohten Impuls und Energie besitzen, wahrend die sie tiberholenden Ze- 
ronen verminderten Impuls und Energie besaBen. Dies wiirde wiederum 
eine Bremsung der Eigenbewegung der Elementarteilchen nach sich 
ziehen. 

Um dieser Konsequenz zu entgehen, kénnte man natiirlich annehmen, 
daB die Zeronen Impuls und Energie andern kénnen, ohne daB dabei 
eine Frequenzanderung eintritt. Diese Annahme kénnte sich aber auf 
keine Analogie stiitzen und es soll deshalb vermieden werden, eine so 
spezielle Annahme zu machen. 

Der Versuch bei der Wechselwirkung zwischen Zeron und Elementar- 
teilchen, nur eine Richtungsanderung des Impulses, ohne Anderung seines 
Betrages zuzulassen, fiihrt auch zu nichts. Wenn der Impulsbetrag er- 
halten bleibt, bleibt auch die Energie erhalten und das Elementarteilchen 
kann auch keine Energiednderung nach der Wechselwirkung erlitten 
haben. Rechnen wir in einem Koordinatensystem, in welchem das 
Elementarteilchen vor der Wechselwirkung ruht, so ruht es in diesem 
System auch nach der Wechselwirkung, d.h. es hat sich weder Impuls 
noch Energie geandert. Dies bleibt auch so, wenn wir auf ein anderes 
Koordinatensystem tibergehen. 

Jetzt untersuchen wir noch den keineswegs trivialen Fall, daB die 
Stérung am Elementarteilchen weder eine Energie- noch eine Impuls- 
anderung nach ihrer Beendigung hinterla&t, wenigstens nicht ohne 
duBeres Feld. Es ware falsch zu glauben, da8 dabei itberhaupt nichts 
passieren kénne. Stellen wir uns das Zeron als ein gegeniiber dem Ele- 
mentarteilchen ziemlich ausgedehntes Gebilde vor, so kénnte es z.B. 
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auf das Teilchen eine anziehende oder abstoBende Kraft in seiner eigenen 
Bewegungsrichtung bewirken, welche irgendwie davon abhangt, wie weit 
das Teilchen vom Schwerpunkt des Zerons entfernt ist. Eine solche 
Kraft wiirde das Teilchen in der ersten Halfte der Wechselwirkung be- 
schleunigen, in der zweiten Halfte aber wieder bremsen, so daB nach 
Beendigung der Wechselwirkung weder Impuls noch Energie iibertragen 
ist. Wahrend der Strung besdiBe aber das Teilchen eine mittlere Ge- 
schwindigkeit » und einen mittleren Impuls my. Als Ergebnis der Sté- 
rung verbliebe einzig eine Verschiebung des Teilchens um eine Strecke 


Tis 


Dies entspricht ziemlich genau der Vorstellung, die wir fiir unsere stati- 
stische Betrachtung unterlegt haben. Es scheint also nicht unméglich, 
die ins Auge gefaBten Stérungen als Wechselwirkungen zwischen Ele- 
mentarteilchen und Zeronen zu realisieren. 

Die gréBte Schwierigkeit scheint in folgendem zu bestehen: Wegen 


Dat (66) 
muB das Produkt 


fiir alle Teilchenarten konstant sein, d.h. die mittlere kinetische Energie 
der ungeordneten Bewegung der Elementarteilchen ist fiir alle Teilchen- 
arten dieselbe. Diese Beziehung ist uns gerade aus der kinetischen Gas- 
theorie gelaufig. Sie kommt dort aber dadurch zustande, daB die brem- 
sende Wirkung der StéBe auf die Eigenbewegung der Teilchen sich so 
lange auswirkt, bis die mittlere Energie zum Ausgleich gekommen ist. 
Dieser Weg ist uns hier verschlossen. 

Ganz direkt kommt man zu (66), wenn man die Wechselwirkungskraft 
der Wurzel aus der Masse des Elementarteilchens proportional setzt, doch 
kann man noch keine theoretische Begriindung fiir einen solchen Ansatz 
sehen. 

SchlieBlich sei noch erwahnt, daB der Zahlwert der Diffusionskon- 
stante D schwierige Probleme birgt. Fiir Elektronen hat er im C.G.S.- 
System den Wert 0,5. Aus 


ergeben sich aber entweder fiir t oder fiir v’ schwer verstandlich hohe 
Werte. Selbst wenn man |»’|~c setzt, erhalt man fiir die ,,Weglinge” 
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einen Wert, der reichlich hoch erscheint. Mit v’ tiber c hinausougehen, 
erscheint aber problematisch. 
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Obwohl das Diffusionsmodell nicht frei von allen Schwierigkeiten ist, 
sind diese nicht grundsatzlicher Art, sondern liegen in der speziellen 
Natur der Stérungen, welche die Bewegung der Elementarteilchen er- 
fahren soll. Man wird deshalb die Behauptung nicht aufrechterhalten 
konnen, daB es unméglich sei, die Quantentheorie kausal zu interpre- 
tieren, sondern man wird versuchen miissen, durch eine genaue Analyse 
der sparlichen Anhaltspunkte, welche aus Theorie und Experiment ge- 
nommen werden kénnen, Schliisse auf den tatsachlich vorliegenden Sach- 
verhalt zu ziehen. Da man sich dabei zunachst auf unsicherem Boden 
bewegt, liegt in der Natur des Problems. 

An die hier angestellten Uberlegungen kann man nun vielfaltige 
Spekulationen ankniipfen. Obwohl die Zeronen vollkommen hypotheti- 
sche Gebilde sind, haben wir doch eine Reihe Eigenschaften feststellen 
k6onnen, welche sie besitzen diirfen, bzw. welche sie nicht besitzen diirfen. 
Sie sollen sich mit Lichtgeschwindigkeit bewegen und keine Ruhmasse 
besitzen. Mit den bekannten Teilchen sollen zwar Wechselwirkungen 
eintreten, méglicherweise aber nur solche, welche keine Anderung von 
Impuls bzw. Energie hinterlassen. Die Zeronenwechselwirkung soll nur 
wahrend der Einwirkung den Impuls und die kinetische Energie der 
Elementarteilchen beeinflussen, und als bleibende Wirkung nur eine 
raumliche Versetzung hinterlassen. Dies fiihrt natiirlich dazu, daB diese 
Wechselwirkung unbeobachtbar wird. Genauer gesagt, auBert sich der 
einzige bleibende Effekt der Zeroneneinwirkung nur in einer Unsicherheit 
des Teilchenortes, was ja gerade die Ableitung der Quantentheorie ermég- 
licht. Diese Unbeobachtbarkeit der Zeronen wird man natiirlich als einen 
Mangel empfinden, aber man muB sich klar machen, daB jede, wie auch 
immer beschaffene klassische Interpretation der Quantentheorie keine 
Effekte ergeben darf, welche beobachtbar sind, und nicht aus der Quanten- 
theorie gefolgert werden kénnen. Nur unter Bedingungen, unter denen 
die Quantentheorie versagt, waren beobachtbare Zeroneneffekte zulassig. 

Damit nahern wir uns aber auf einem ganz unabhangigen Wege 
wieder den Gedankengangen BouMs. Wie auch immer die Zeronen be- 
schaffen sein mégen, sie miissen einen gewissen Wirkungsbereich besitzen. 
Wenn ein und dasselbe Teilchen unter der gleichzeitigen Wechselwirkung 
mehrerer Zeronen steht, diirfte dies keinen beobachtbaren Effekt hervor- 
bringen. Wenn aber zwei Elementarteilchen in’ den Wirkungsbereich 
desselben Zerons geraten, bedeutet das, daB sie von dem gleichen Kraft- 
zentrum angezogen oder abgestoBen werden. Wenn man von dem Kraft- 
zentrum nichts wei, konnte dies zur Annahme von Scheinkraften fiihren, 
die zwischen den Teilchen selbst wirken. Dies legt den Gedanken nahe, 
den Zeronen einen Wirkungsbereich von etwa 10743 cm zuzuschreiben 
und beobachtbare Zeroneneinwirkungen fiir méglich zu halten, wenn 
sich Elementarteilchen auf solche Abstande nahekommen. 
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Auch in anderer Hinsicht besteht eine Parallele zu der Boumschen 
Interpretation. Die GréBe @ bedeutet einerseits die Anwesenheitswahr- 
scheinlichkeit des Teilchens, gleichzeitig aber die Wechselwirkungswahr- 
scheinlichkeit fiir ein Zeron. Bezeichnen wir die Zeronengesamtheit etwas 
unklar als ein Zeronenfeld, so beschreibt o und natiirlich auch ¥’ die durch 
die Teilchen bewirkte Stérung im Zeronenfeld. Die Quantentheorie wire 
dann eben sowohl eine Theorie des Zeronenfeldes wie eine Theorie der 
Elementarteilchen. 

Ferner liegt es nahe, nach Objekten Ausschau zu halten, welche einen 
ebenso hypothetischen Charakter besitzen wie die Zeronen und in dieser 
Hinsicht ihnen ahnlich oder vielleicht mit ihnen identisch sind. Da gibt 
es Zundchst das Nullpunktsfeld des Strahlungsfeldes und der Meson- 
felder. Es ist verlockend, die Zeronen mit dem Nullpunktsfeld zu iden- 
tifizieren, d.h. diesem Feld eine Mikrostruktur zuzuschreiben und ihm 
die begrenzten Wechselwirkungen mit der Materie zuzutrauen, die wir 
fiir die Zeronentheorie brauchen. 

Es gibt aber noch eine andere Teilchenart, welche sich durch hypo- 
thetischen Charakter und Unbeobachtbarkeit auszeichnet, namlich die 
Neutrinos. Da8 bei Kernprozessen zwar keine Spur, wohl aber der Ver- 
dacht ihrer Existenz entsteht, ist ein Verhalten, welches man auch von 
den Zeronen erwarten darf. 

Noch ein letzter Umstand verdient Erwahnung. Von Bopp [6] u. a. 
wurde erértert, daB die Unscharferelation und damit die Quantentheorie 
es nicht gestattet, daB eine Funktion W(f, q) besteht, welche die Wahr- 
scheinlichkeit dafiir angibt, daB ein Teilchen am Ort g die zu g kanonisch 
konjugierte Koordinate # besitzt. Die Existenz unserer Verteilungs- 
funktion 


f(x, ¢, v) 


wird von dieser Feststellung nicht beriihrt, denn my ist nicht die zu r 
kanonisch konjugierte Impulskoordinate, sondern ihr Mittelwert wahrend 
einer Stérung. 
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Die Formulierung der Erhaltungssatze 
der Energie und des Impulses 
in der allgemeinen Relativitatstheorie. II. 


Von 
MAx KOHLER. 


(Eingegangen am 4. Oktober 1952.) 


Es wird eine auf 2 MaBbestimmungen aufgebaute allgemein relativistische Schwer- 
krafttheorie entwickelt. An deren Spitze steht ein HAamiLtonsches Prinzip mit einer 
gegentiber ErnsTEIN abgeanderten Hamirton-Funktion. Aus diesem HAMILTON- 
Prinzip flieBen 14 Differentialgleichungen. Davon sind 10 die Feldgleichungen, 
die ein bestimmtes, quasilineares Differentialgleichungssystem 2. Ordnung bilden. 
Die restlichen 4 Differentialbeziehungen sprechen die Divergenzfreiheit des Materie- 
tensors aus, sind aber nicht wie in EINSTEINs Theorie eine Folge der Feldgleichungen. 
Damit entfallt die Notwendigkeit von Koordinatenbedingungen. Im materiefreien 
Falle spielen diese 4 Bedingungen keinerlei Rolle. Im schwachen Felde erhalt 
man die in der ErnstEernschen Integrationstheorie benutzten Gleichungen und Er- 
gebnisse. Das Prinzip der geodatischen Linie bleibt unverandert erhalten, ebenso 
alle an der Erfahrung priifbaren Ergebnisse der E1nstEe1nschen Theorie einschlieB- 
lich der Perihelbewegung. Ein aus den 1. Ableitungen aufgebauter Energie- 
Impulstensor des Schwerefeldes wird angegeben, der zu differentiellen und inte- 
gralen Erhaltungssatzen fiihrt und auBerdem symmetrisch ist. Er stimmt im 
schwachen Felde mit dem in Teil I angegebenen Tensor iiberein. Damit ist eine 
tensorielle Formulierung des Energie-Impulssatzes gefunden, die nun eine groBe 
Ahnlichkeit mit derjenigen in der Maxwettschen Theorie aufweist. 


Evnleitung. 

In Teil I? wurde die Darstellung eines Schwerefeldes durch 2 MaB- 
bestimmungen g;, und g;, in der Raum-Zeit-Welt beschrieben. Es zeigte 
sich, daB die Differenz der CHRISTOFFEL-Symbole beider MaBbestim- 
mungen Tensorcharakter hat, wahrend dies ja bekanntlich fiir die 
CHRISTOFFEL-Symbole ezmwes MaBtensors nicht der Fall ist. Der 1. MaB- 
tensor g;, soll die Metrik der Raum-Zeit-Welt angeben, wie sie durch 
die Materie-in der Welt erzeugt wird. Die Deutung des 2. MaBtensors 
kann in verschiedener Weise erfolgen. Entweder als MaBtensor eines 
auf das gleiche Koordinatensystem bezogenen ungekriimmten Ver- 
gleichsraumes, als metrischer Untergrund bei Wegnahme der Massen 
oder als Tensorpotentiale der Scheinkrafte. 


Leider war mir entgangen, daB schon wahrend des Krieges diese 
Konzeption der Beschreibung eines Schwerefeldes durch 2 MaBtensoren 


1 Konier, M,; Z, Physik 131, 574 (1952). 
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von N. Rosen! in analoger Weise entwickelt wurde. Derselbe Autor 
gibt in einer weiteren Arbeit® eine auf dem Boden der speziellen Rela- 
tivitatstheorie stehende Gravitationstheorie, bei der die g;, Kompo- 
nenten eines physikalischen Tensors sind und die g;, diejenigen des MaB- 
tensors der ungekriimmten Raum-Zeit-Welt Receuteas Auf diese Deu- 
tungsmoglichkeit des mathematischen Formalismus jeder mit 2 MaB- 
bestimmungen operierenden Relativitatstheorie, mit der sich noch an- 
dere Autoren® beschaftigt haben und die auch bei der in der vorliegenden 
Abhandlung entwickelten Theorie gegeben ist, soll jedoch nicht weiter 
eingegangen werden. 

In der fritheren Arbeit wurde eine Relativitaétstheorie mit 2 Mab- 
bestimmungen fiir den Fall des schwachen Feldes entwickelt, bei der 
die ErnsTEtNschen Koordinatenbedingungen: 


ey; 

= 2 fi 1 2.3, 4) (1) 
eine wichtige Rolle spielen. Aus den Feldgleichungen, den Koordinaten- 
bedingungen und geeignet gewahlten Rand- oder Anfangsbedingungen 
lassen sich dann beide MaBtensoren g;, und g;, bei bekannter Materie- 
verteilung eindeutig finden. In dieser Theorie laBt sich ein Energie- 
Impulstensor #7’ fiir das Gravitationsfeld finden, der dem einfachen, 
kovarianten differentiellen Erhaltungsgesetz: 


D 


m 


\ is (Fete | =0 (2) 


geniigt, wo die D,, die kovariante Ableitung nach der Koordinate x,,, 
in der MaBbestimmung der g;, ist. = existieren auch einfache integrale 
Erhaltungssatze. 

Der Tensor #7" wn dieselbe Symmetriestruktur wie der Materie- 
tensor, d.h. es ist #,,,,=1,,,- Die Komponenten t” sind homogene Funk- 
tionen 2. Ordnung der Tensorkomponenten 9}, des eigentlichen Gra- 
vitationsfeldes. Unter Normalkoordinatensystemen werden solche ver- 
standen, in denen die g;, konstant sind, in denen also die Scheinkrafte 
verschwinden. 

Es entstand nun die Frage der yoaueeaeler dieser Betrach- 
tungen auf den Fall starken Feldes. Will man die ErnstErnschen Feld- 
gleichungen unverandert in diese Theorie tibernehmen, so hangt alles 
an dem Auffinden geeigneter Zusatzbedingungen, die bei gegebener 
Materieverteilung und mit Hilfe der Randbedingungen im Unendlichen 


« 


1 Rosen, N.: Phys. Rev. 57, 147 (1940). “ 
: 2 Rosen, N.: Phys. Rev. 57, 150 (1940). 

3 Banp, W.: Phys. Rev. 61, 698 fae — Papapetrou, A.: Proc. Roy. Irish _ 
Acad. 52, 11 (1948). 
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beide MaBtensoren eindeutig festlegen. Als Méglichkeit bieten sich hier 
zuniachst die Lanczosschen! Zusatzbedingungen (in einem Normal- 
koordinatensystem formuliert) : 

aly ee") _ = dy 2oBseA ls (3) 

Ox, 

Wie von Lanczos? gezeigt wurde, leisten diese Zusatzbedingungen zu- 
sammen mit den Feldgleichungen und Randbedingungen im Unendlichen 
eine eindeutige Festlegung der g,, aus der Materieverteilung, oder in der 
Sprache der Theorie mit 2 MaBbestimmungen, eine eindeutige Fest- 
legung beider MaBbestimmungen aus der Materieverteilung. Beide MaB- 
bestimmungen liegen natiirlich nur fest bis auf eine willkiirliche Wahl 
des gemeinsamen Koordinatensystems. Man kénnte also daran denken, 
diese Beziehungen (3) in kovarianter Formulerung: 


D, (\/£ Pl Omaha dna (3) 


als die richtige Verallgemeinerung der ErNnsTeINnschen Koordinaten- 
bedingungen (1) fiir den Fall des starken Feldes ansehen. 

Unbefriedigend an dieser Theorie ist jedoch der Umstand, daB diese 
Zusatzbedingungen insofern in gewissem Umfange willkiirlich erscheinen, 
weil sie aus der alleinigen Forderung ermittelt sind, daB sie zusammen 
mit den Feldgleichungen und den Randbedingungen im Unendlichen 
zu einer eindeutigen Festlegung der beiden MaBtensoren im obigen Sinne 
bei bekannter Materieverteilung fiihren sollen. Diese Forderung allein 
wird nicht ausreichen, um die Zusatzbedingungen zu bestimmen. Liegen 
aber die Zusatzbedingungen nicht fest, so gelingt keine eindeutige 
Berechnung beider MaB8bestimmungen (d.h. des Gravitationsfeldes) aus 
der Materieverteilung. Damit ist aber auch die Definition des Energie- 
Impulstensors des Schwerefeldes in Frage gestellt. 

Bietet sich eine Méglichkeit diese Schwierigkeit zu iiberwinden ? 
Im folgenden soll gezeigt werden, daB durch ein geeignet gewahltes 
Variationsprinzip an der Spitze der Theorie sich ein System von Feld- 


gleichungen finden la8t, das sich zur Berechnung beider MaBtensoren 


aus der Materieverteilung eignet. Die Hami_tonsche Funktion dieses 


\ 


Variationsprinzips enthalt beide MaBtensoren. Variiert werden hierbei | 


nicht nur die g;,, sondern auch die g;,. Als Richtlinie fiir die richtige 
Wahl der Hamitton-Funktion sehen wir folgende Forderungen an: 

1. Sie muB zu einem Gleichungssystem fiihren, das beide MaB- 
bestimmungen bei gegebener Materieverteilung festlegt. 

2. Alle an der Erfahrung priifbaren Effekte der ErnsTernschen 
Schwerkrafttheorie (Lichtablenkung am Sonnenrand, Rotverschiebung 


4 Lanézos,'C.: Phys. Z:23, 537. (1922). 
2 TANezos, Cy: Ze Physik) 13,07 (1923). 
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der Spektrallinien, Perihelverschiebung des Merkur) sollen aus ihr richtig 
folgen. 

3. Sie soll zu einer Formulierung des Energie-Impulssatzes in der 
Form (2) fiihren, wo #7’ ein symmetrischer Tensor ist, dessen Kompo- 
nenten homogene, quadratische Funktionen der Feldstiirken (der 1. Ab- 
leitungen der g;, und g;,) sind. 

4. Die HAMILToN-Funktion soll eine homogene, quadratische Funk- 
tion der tensoriellen Feldstarken 0}, sein. Sie ist eine Invariante. 

Die unter 2. und 3. erwahnten Forderungen erweisen sich als ent- 
scheidend, um zu einer geniigend starken Einschrankung der zur Kon- 
kurrenz zugelassenen HAMILTON-Funktionen zu kommen. Ein groBer 
Teil der Forderungen ist in Analogie zur elektromagnetischen Theorie 
MAXWELIs gestellt. 


$1. HAMILTONsches Prinzip und Ableitung der Feldgleichungen. 
In Teil I wurde gezeigt (auch von RosEN schon benutzt), daB fol- 


gendes invariantes Variationsprinzip als Grundlage der friiheren Theorie 
angesehen werden kann: 


éf dX +f %,,dgidX =0, (4a) 
wo 
G=/—8 <8" (Chr O%'m — Okn Om) (4b) 


Hierbei ist wie in Teil I: 0}, =Tj,—Ti,, wo die Ti, und Fj, die Curt- 
STOFFEL-Symbole der beiden MaBtensoren g;,, und g;, sind. Die Variation 
der g;, fiihrt zu den bekannten Einsternschen Feldgleichungen: 


R;,—$R 8, =— tn (5) 


wahrend die Variation der g;, Identitaten ergibt. Diese Formulierung 


' des Hamittonschen Prinzips gestattet also keine Festlegung beider Maf- 


tensoren aus der Materieverteilung, denn die Ernstreinschen Feldglei- 
chungen sind dazu allein nicht ausreichend. Um dies zu leisten, muB 
man in dieser Theorie noch Zusatzbedingungen einfiihren, die in ge- 
wissem Umfange willkiirlich sind, und da sie aus dem Hamittonschen 
Prinzip nicht folgen, ein fremdes Element in die Theorie hineinbringen. 
Der tiefere Grund fiir das obige Verhalten des mit der HAMILTON- 
Funktion (4b) gebildeten Variationsprinzips wird bei den spateren Unter- 
suchungen dieses Paragraphen klar zutage treten: Die Variation der g;, 
fiihrt namlich zu 4 Beziehungen, welche die Divergenzfreiheit des Ma- 
terietensors ausdriicken. Dieselben Beziehungen folgen aber noch ein 
zweites Mal aus den Feldgleichungen (5), die durch Variation der g,, 
gewonnen sind. Diese Koinzidenz beraubt uns der Méglichkeit, die’¢ ge- 
ntigende Anzahl von Gleichungen zu bekommen, die notwendig ist, um 
beide MaBtensoren aus der Materieverteilung berechnen zu kénnen. 
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Der auf der Hand liegende Ausweg aus dieser Schwierigkeit ist eine 
geeignete Abanderung der HamiLton-Funktion (4b). Dann wird im 
allgemeinen oben erwahnte Koinzidenz nicht mehr auttreten. 

Folgende Hamiton-Funktion wird sich als die zweckmaBige Vér- 
allgemeinerung der Funktion (4b) erweisen: ae 


@G = dg* (om, of, + 8" 2; 0; nm Gin —Ohs Om) - (6) 
Hierbei ist: ‘ 
qh! = {Jers (6a) 
Der Unterschied dieser Funktion G gegeniiber der durch (4b) defi- 


nierten Funktion § tritt klarer zutage in der Formulierung in einem: 
Normalkoordinatensystem: ol 


a @*— gt (0" Tite’ — Tin m TR") 4 > 2 Ski 5 ee (6b) 
=e a 
O* = §* ms shi ae lage (6c) 
| ss ee . 
Darin ist g**” eine Abkiirzung fiir @g*"/é x, . | 


Die Identitat dieser Darstellung von © in einem Normalkoordinate n- 
system mit der durch (6) gegebenen Definition von © 1aBt sich durch 
einfache Rechnung nachweisen, wenn man in (6c). die qx*™ nach der 
bekannten Formel: , 


1 é m i 7am 
\—g ae =" Taye Dn e Tri . 
durch die [’*-Symbole ersetzt. nam ja 
_ Das Hamittonsche Prinzip soll also lauten: 
Sco ed ogidX =0 sl) thos parma na athy ba 
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Dies setzen wir in das 2. Integral von (8) ein. Vorher sei noch gesagt, 
_ daB indizierte GréBen im benutzten N ormalkoordinatensystem immer, 
_wie schon in (6c) und (6d), gesternt sind. 
Es folgt nun: 


6 f G*dX +x f (T*—3 Tg) bg*dX =0. (8a) 
: Die Variation der q*** liefert folgende Gleichungen: | 
Oh — 2 (OR) = — (TAFT gh), (9) 
wobei: 
O4,=— ei oy Ce jor Ail 


Nun ist bekanntlich: 


é 
Oh — gy, (Bh) = Rh 9) 
mit: 
£1 AtDig AO" (\: es_ 1 ( 60* os 
55= 2 Coes = ot SF > Se sg aqthi)? 


wo die R*, die Komponenten des verjiingten RrEMANNSchen Kriim- 
mungstensors sind im zugrunde gelegten Normalkoordinatensystem. 
Wir fiihren weiter folgende Abkiirzung ein: ; 
a § = ae w, ; ; (10a) 
und schreiben: A 
| 2 (UK) = Ph, (11) 


wobei: 


out oat). at ty 1 / our oS 
w= $lagar égtik nis uF => asm ee eget ki)” 


kann man die Feldgleichungen (9) auf die Form bringen: 
“ORR APA=—x(TH—-4 Teh). (12) 
Ben J in dieser Gleichung geben die Abinderung der Feld 


Ls 
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Wenn wir allgemein das Integral: 
[@ax 


der infinitesimalen Transformation (14) unterwerfen, so andert dieses 


Integral seinen Wert hierbei nicht, weil & eine skalare Dichte. Hierbei 
aindern sich aber sowohl die g;, als auch die g;,. Es ist also: 


if @GadX +5f GdX =0, (15) 


wo 0’ die Anderung des Integrals infolge der infinitesimalen Transfor- : 
mation ist bei alleiniger Abanderung der g;,. Daher folgt aus (13) und — 


(15): 


bei alleiniger Abanderung der g;, infolge der infinitesimalen Transfor- 


mation (14). Diese Variation berechnen wir in einem Normalkoordi- — 


natensystem, da ja der Tensor Z £;, im (16) festzuhalten ist. 
Es ist: 


Ogtik — gtk quik ‘ 


al ee a(6é) ae), 18335 
Keke AKO ‘AF Osteo *iR = 
Oa" = eed Pe ST hake. 
Und: ; vice areas 
dgtik a ag’tk SSR pe - AC MBL EG 6g*'k) 20g* tk * ‘ 
a Ce ee oye: we xt ee exe. 


: Tae ce te aie oat 


A RUT DN Tae 


bite 


=F e. 


df GdX =o. (16) 


Es handelt sich nun um die Berechnung einer Variation des Integrals 


4 
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Weiter ist: 


Le "i > st . 
¢ Ore a Gi 2G* Qi: (21) 
Damit: 
b 
a el yet e a(de’ 
| = e* O G* = O*.(2q* » 8 ) 2 qs’ c (os ) ts (S* C (es ) L 
OX, OX, Ox, 
L BAS [aqeir SC8) gin S(8E) \ (206) 
CX, CX, ; Cx, OX, 
& 5 e? 4 En) | 
4 aq%ir C08 *) _ gt is 2105) - gris Zee) | | 
CX, C x, ‘ Cx. 
Dieser Ausdruck la8t sich auch so schreiben: 
~a* 5! pe Fi 4 (% RiR ks #GR 
J —9* 0’ G*= (2Ging '* + (G* —Ging” ” —Gie gs '*) 65 + | 
es Ks * a xiky O(0 &P) ; | 
= a 2 (9; . —< ORF : =i 
Me a rae pea(22) 
ir s ik ory je? 
+ {2Gi6.9°— Gis g*@*- 64} SOE) | 
: 0%, OX, 


Nun ist G eine Invariante. Bei allen Affintransformationen, die von 
einem Normalkoordinatensystem zu einem anderen fiihren, ist die Form 
(6c) von G invariant. Daher muB fiir eine solche spezielle Koordinaten- 
transformation 6’G* =O sein. Fiir alle solche Transformation sind die 
6&' lineare Funktionen. ‘Es verschwinden daher die 2. nbiaiset von 


6&'. Daher muB8 diejenige Klammer in (22), die den Faktor = — = (88) 
tragt, verschwinden, d.h.: 


2Bipe  +(6*= 67,4" "+ O6h, Pie Onis 
42 Grp Ge) Gas Kik ei). | 


Nun kehren wir zum Fall einer beliebigen infinitesimalen Transforma- 
tion (14) zuriick. Unter Beriicksichtigung von (23) folgt jetzt: 


0’ f O*dX= f |/—g*-0' G*dX 
*s id *s gai (66°) 
= f [2Giz — Giz ol be (aX = 0, 


denn \-s* *dX ist eine Invariante gegenitiber Shela des Koor- 
_ dinatensystems. Fiihren wir nun die Anderung des Koordinatensystems 
so durch, daB die 6é° und deren 1. Ableitungen an der Oberflache des 

Integrationsbereiches verschwinden, so folgt in bekannter Weise: 

a Ks kia 1 qs #ik ga] 

Ox%_ OX, (cs Goce 5 Ore A Op =O. _(24) 
Dies sind 4 Beziehungen mit f =1, 2,3, 4. Sie sind zusammen mit den 
Feldgleichungen (12) Folgen des HAmiLtonschen Prinzips. Es wird sich 
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spiter herausstellen, da (24) das Verschwinden der Divergenz des 
Materietensors zur Folge hat. 
Wir gehen aus von den Feldgleichungen: 


/ PB) aa *xtk , C ks 
~% Tp, = V— a* (G3, —g_ (Gav) 95 bp, (Gia—Z- Bie} (25) 


Daraus durch Uberschieben mit g*%”: 


—2Bf* = 97 (8, — OF) — 5a" (Bg Ch]. 


Durch Umformung: 


s 1 o* *S Ik 
x ome + q*" ‘a @ie+ (7; Qs thee 5 63 (Six fe = Giz Qs ) 
a] ges 1 
= Oey ae 5 Gi , Sqwik. 
Ox. c ip 9 8 
Setzt man zur Abkiirzung: 
ok “5 *s s k 
nig” = Gig gt '* + Gig gs “—4 03 (Ging*** + Eings ), (26) 


dann kann man obenstehende Gleichungen so schreiben: 
i (ope pe ts *) an [Sia ji isen i oe @*s qtr (27) 
Aus diesen Gleichungen und 04 folgt sofort: 


a (Sp" +t3°)=0. (28) 
Diese Gleichungen mit f= 1, 2,3, 4 betrachten wir, in vollkommener 
Analogie zu EINSTEIN, als differentielle Formulierung des Energie- 
Impulssatzes in einem Normalkoordinatensystem. 

Die durch (26) definierten t}* lassen sich mit Hilfe der Beziehungen 
(23) wesentlich vereinfachen. Man findet: 


utp = —4(G* 6¢— OH," 95°"). (29) 

Dieser Ausdruck deckt sich mit dem Ernsternschen, wenn wir © = § 

setzen. Die Gln. (27) stellen die Feldgleichungen in einer Form dar, in 

der die Komponenten des Materietensors und diejenigen des Energie- 

Impulstensors des Schwerefeldes in gleicher Weise beide felderzeugend 
wirken, 

Die GroBen t¥* sind nach (25) oder (28) i Funktionen — 

2. Ordnung der 1. Ableitungen der g***. 


Wir gehen einmal mehr von den Feldaisicnineat 


—x 2% = \/— g* (6%, —-3~(@4)) — es g*ea(G,— sx (880) 
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aus. Diese Gleichungen multiplizieren wir mit qi‘* und erhalten: 


ae: *ik (pak ( * 
% Xin 8s = =\—8* gp [Si Bix }- 
Ox, 
DAs (Eh XP (* C * s 
so ge hg Nat —2 OF, 
<= N 
Nun ist: 
oe ok ik * ik xik 0 (|//—g*) 
mS — 48 ; 
C V3 


RR Oe cok 0 
= = Q t ~ a es nt te ) 
B 5 buu' sp 


Das setzen wir ein und bekommen: 


ek ik ik [| ay c a Ks 
= Liane SGA (Gin a (ix) 
Gx, } 
ek ek Se £3 s <NG * ik s ik 
=CSirgg +i. ~—— (os oH q 
bal 1 Cxg (¢ i ex Z = ik I ) 
*ik 


= oa (@* op— ine Qp ) 


oder nach (29): 


Weiter nach (28): - 


— 3; = 7 — O. 
+ Ong (30) 


Diese Gleichung besagt aber nichts amderes als die Divergenzfreiheit 
der als Tensorkomponenten im benutzten Normalkoordinatensystem 
betrachteten GréBen TF*. Man kann umgekehrt auch zeigen, daB aus 
(30) und den Feldgleichungen die Beziehungen (24) folgen. Die Gln. (24) 
und (30) sind daher gleichwertig. 

Die GréBen T;, sind nach (9) bisher nur in einem Normalkoordinaten- 
system definiert. Unterwerfen wir die GréBen aber den Transformations- 
formeln fiir Tensorkomponenten bei Anderungen des Koordinaten- 
systems, so verschwindet nach (30) die Divergenz des so definierten 
Tensors in allen Koordinatensystemen, da dies in Normalkoordinaten- 
systemen der Fall ist. 

Nun gehen wir zu expliziten Formulierung der Feldgleichungen und 
der Bedingungen (28) tiber. Bisher hatten wir von der speziellen Wahl 
der Hamitton-Funktion keinen Gebrauch gemacht. Man erhalt nach 
wohlbekannten Formeln: 


GR et lag lam | (31a) 
O35 = EV — 4G Ih" +e Ts) - (31 b) 


PAG 
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Weiter erhalt man (6c): 


. 1 
ess = yor eho + gh at’) Gla 


= — Ts +4 (6.08 + 64 TR — 9% pei Tt —g, o D#). ~ 340 


Q* — i ta) pe 4 7) Ba ite kum baa 
tk 2 | dg*ik \—e* age hi = n 
1 


= = SS * Lm SE 
2 ( = x)? (gis; Bore + git gk) a Gm 


‘yi 


(316) 
a 


Beim Ubergang von den Formeln (31) zu (31d) ist Gebrauch gemacht 
von den Formeln (7). Die Beziehungen (31e) gewinnt man unter Be- 
nutzung der bekannten Formeln: 


dou, = —&8us Bre dg (32a) 
d(V—2) = $e.dg'*. (32b) 


Zunachst sollen die Feldgleichungen in einem eran m. 
explizit a werden. Bekanntlich ist: 


RK a Sh — x (OR) 


a 2 log oes g* 


1 é ues a “ 
D4; Om, ~ Yee oy Wet DR) + Ta" Te cae 


und: 


r one batty , 


fabs ¢ yeh 


; 3 
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Diese Gleichungen iiberschieben wir mit g¥, und erhalten: 


ég*rs —— G@p*rs aV—g* 
* a 5 o* 1 
; ’ Skr \- o =; ox, Skr Ox, . 


Die rechte Seite tritt aber oben auf. Damit: 


& gi é 
> 1 gars tk 1 * rs 
Bitera:*:)» Ba, dey igyigen en, (Bir 95°) + 
\ —4 = é * rs 
2) Ox, (gi, Gs ) 
1 é/—g* foe S3 eV —s* a5 
in era ex; Ms Ske + Ox, Sir a 
1 (8k, Og*rs ost, aay ERT TRA: 
/ 1. eh Ox; mi ax, . Ox, + Lin Lion 
oder: 
i= * * 
|< 
tk 2h Ox, Ox, 2\—e* Ox; .. 2) —e* Ox, 5 : (33a) 


+ Glieder 2. Grades in den 1. Ableitungen. 
Veiter folgt mit Hilfe von (31c) und (31e): 


PR = Uf, — =o 
ail GS ye eed ae nn ie a > 
eagerness ff 1 @ ae tt : . 4 
eC ais sancaliee oF bs 
BS cetish Salol ett a — | 
gx" rE arr) 
uate aq ope seoburerde i ose) | 
s <M) 
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Die kovarianten Feldgleichungen in einem beliebigen Koordinaten- 
system erhalt man aus (34b) durch Ersetzen der gewohnlichen Ableitung 
durch kovariante Ableitungen in der MaBbestimmung der g;,,, Ersetzen 
der [}** durch die entsprechenden tensoriellen GroBen @;;, nachdem 


man zuvor die —!— q**’ nach (7) durch die /**-Symbole ersetzte. Dort 
o* 


wo \-s* allein auftritt, wird Velg geschrieben. 


§ 2. Diskussion der Zusatzbedingungen (24). 

Die Zusatzbedingungen (24) sind aquivalent mit der Divergenz- 
freiheit des Materietensors, wie im vorigen Paragraphen gezeigt. Die 
Rolle dieser Zusatzbedingungen ist verschieden bei den beiden méglichen 
Auffassungen tiber den Zweck der Feldgleichungen. Sieht man den 
Zweck der Feldgleichungen darin, bei bekannter Materieverteilung die 
Metrik zu bestimmen, so spielen die Zusatzbedingungen (24) lediglich 
die Rolle von Identitaéten, wenn nur der zugrunde gelegte Materietensor 
divergenzfrei ist. Die aus den Feldgleichungen resultierende Lésung 
erfiillt dann von selbst die Bedingungen (24). 

Geht man aber umgekehrt vor und betrachtet die Metrik als das 
Primare und die Materieverteilung als Folge des metrischen Feldes, so 
sind die Bedingungen (24) wesentliche Beziehungen, denen das metrische 
Feld geniigen mu8. Nur Lésungen, die sowohl den Feldgleichungen als 
auch den Bedingungen (24) gehorchen, fiihren zu einem divergenzfreien 
Materietensor. In der ErnstTe1nschen Theorie ist dies anders. Dort 
fiihrt jedes metrische Feld zu einem divergenzfreien Materietensor. 

Im materiefreien Felde spielen die Bedingungen (24) keine Rolle, 
da sie eine Folge der Feldgleichungen sind. Dies folgt daraus, da8 ein 
Nulltensor stets divergenzfrei ist. 

Nun wenden wir uns der expliziten Formulierung der Bedingungen 
(24) zu. Ersetzt man in (24) die Funktion © durch §, so sind die so 
entstehenden Bedingungen sicher auch erfiillt, da in der ErnsTErnschen 
Theorie der Materietensor auch divergenzfrei ist. Es bleiben daher die 
4 Beziehungen: 

aed 
0 q 8% 


ay g*!* 5 ath g*"* 95] = 0. (35) 


Setzt man die aus (31c) folgenden Werte fiir 2(¥,° ein, so folgt schlieBlich: 


tard F Og*ts 
Oxy, Ox, (e* * oR Ox; a? (36) 


Dies ist die explizite Form der aus dem Hamittonschen Prinzip folgenden 
Zusatzbedingungen in einem Normalkoordinatensystem. 

_Interessant ist der Fall des schwachen Feldes, wo man die Faktoren 
g*'* und g#, als konstant betrachten und mit dem pseudoeuklidischen Gi# 


| ————— 
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bzw. Gz, identifizieren kann. Diese G'* oder Gy, haben mit den gleich- 
bezeichneten GréBen des §1 nichts zu tun. Wir kénnen (36) dann in 
der Form schreiben: 
. C2 2 # ie ai ; 

Gg,G'* ia. cla (g***) =0 (37a) - oder: G* Soe er (grub sys (3 7) 
Der vor der Klammer in (37b) stehende Differentialausdruck ist nichts 
anderes als der gewohnliche Wellenoperator der speziellen Relativitats- 
theorie. Aus der Theorie der retardierten Potentiale (bzw. der Poten- 
tialtheorie im statischen Falle) weiB man nun, daB dann die Klammer 
unter Hinzunahme geeigneter Annahmen iiber das Verhalten im Un- 
endlichen und Voraussetzung der Regularitat verschwinden muB. Dann 
ist also: 

ges 


Cx 


=0. (38) 


Dies ist aber genau die LAnczossche Nebenbedingung (3), die sich in 
dem hier betrachteten Falle des schwachen Feldes auf die EINSTEINSche 
Koordinatenbedingung (1) reduziert. Damit haben wir ein Argument 
fiir die Einsternsche Koordinatenbedingung zur Ausmerzung von 
Scheinfeldern im Falle schwacher Felder gewonnen. Sie ergibt sich in 
der vorliegenden Theorie als Folge des HAamittonschen Prinzips. 

Im Falle starken Feldes decken sich die Gln. (36) aber nicht mit 
den Lanczosschen Bedingungen (3), da man dann die Faktoren g*'* 
und g}; in (36) nicht mehr als konstant ansehen darf wie oben. 

Die kovariante Form der Zusatzbedingungen (36) erhalt man, indem 
die Ableitungen durch kovariante in der-MaSbestimmung der g;, er- 


setzt werden und auBerdem q*’* durch Va g’*. Sie lautet also: 


g*g9.D,(|/£ ¢")| =o. (39) 


Es sei darauf hingewiesen, da8 die Differentiationsfolge bei hdheren 
kovarianten Ableitungen hier beliebig vertauscht werden kann, da die 


D,D, 


a | 


oal| 


g;, einem ungekriimmten Raum entsprechen. 


§ 3. Das Bewegungsgesetz der geodatischen Linen. 

Da in der vorliegenden Theorie die Feldgleichungen andere sind als 
bei ErsTEIN, ist die Sicherstellung des Bewegungsgesetzes der geo- 
datischen Linie fiir einen freien Massenpunkt im Schwerefeld notwendig. 

Dieser Nachweis la8t sich hier in vollkommener Analogie zur EIN- 
sTeINschen Theorie fiihren, denn die grundlegende Bedingung: 


Atl a0 (40) 


ist auch hier erfiillt. Man geht aus von dem Ansatz: 
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Tik — cy Yi. Y*, (41) 


wo uw die natiirlich gemessene Ruhdichte und die Y' die Komponenten 
der Vierergeschwindigkeit sind. Aus (40) und (41) folgt dann das Be- 
wegunegsgesetz. 


§ 4. Die Feldgleichungen im schwachen Felde. 


Um diese zu formulieren, ist es zweckmaBig, von der Form (34b) 
der Feldgleichungen in einem Normalkoordinatensystem auszugehen. In 
diesem Falle kénnen wir die Glieder 2. Grades weglassen. AuBerdem 
k6nnen wir die Faktoren g*"* der 2. Ableitung der gj, durch das pseudo- 
euklidische G’* ersetzen. Dann ergibt sich aus (34b): 


1 ys Pete , 1 . 
2 G vo rw % (7 a Ti, | : (42) 
Nun setzen wir: 

Sir = Gin + Vir (43a) ; Vee = Vin — 43" G (43 b) 
yay (43) 

und erhalten aus (42): 

ws 

rs. = Oph = 2x Th. (44a) 


Dies sind aber genau die ErnsTeINschen Gleichungen 1. Naherung, die 
man bei EINSTEIN erhalt unter Hinzunahme der Koordinatenbedingung 
(1). Hier haben wir den Nebenbedingungen (24) bisher noch nicht Rech- 
nung getragen. Man kommt aber sofort zu den Beziehungen (37b), 
wenn man die Divergenzfreiheit des Materietensors: 


zum Ausdruck bringt. 


Damuit fihrt die vorliegende Theorie in 1. Naherung auf die EINSTEIN- 
sche Theorie zuriick. Es kénnen also alle aus diesen Naherungsgleichungen 
zu zvehenden physikalischen Folgerungen der EXINSTEINschen Theorie sofort 
tibernommen werden (Lichtablenkung am Sonnenrand, Rotverschiebung der 
Spektrallimien, Gravitationswellen). 


$5. Die Struktur des Energie-Impulstensors des Schwerefeldes. 


In der Einleitung war im Programm der vorliegenden Theorie ver- 
langt worden, daB der Energie-Impulstensor des Schwerefeldes hae 
Symmetrieeigenschaften haben soll wie der Materietensor. Der Nachweis 
dieser Symmetrie des durch (29) in einem Normalkoordinatensystem 
definierten Tensors soll nun erbracht werden. Es geniigt, diesen Nachweis 
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_ in einem speziellen Koordinatensystem zu erbringen, da die Symmetrie- 


_— epee 


verhaltnisse eines Tensors vom Bezugssystem unabhingig ist. 


Setzt man in den Formeln (29) 6 =§, so erhalt man die Kompo- 
nenten des ErnstErnschen Affintensors {3. Es geniigt, die Kompo- 
nenten mit «=f zu betrachten. Nach bekannten Formeln ist: 


wit —= teas = 407" nce ae Odge ty (46) 


Allgemein zerlegen wir: 


3° = al te" > (47) 
wo: p Oe 
sd Sie BOF a (48) 
Nach (31¢) findet man: Te | 
xT = Sgrtt (6% L' coat Bh +27, alas Be bees (49) 
Damit wird: ' 
mig =n (ige + 18) = — yen esi Tg? gph. aoe 


Benutzt man nun die Definition der CHRISTOFFEL-Symbole: 


ag, 88%, Bet 
: ogee Maly Ba tu a7 
it i Pure g ( oe Oy; 3 aia) 
Gis 86k OB \ a mik 
aj wi adh ae: 
be kaa ox; ogy; Ox sae) 8 = 
wa Symmetrie von gf'* in den beiden ob oberen Wate folgt dann: 
¥* ik - } ya 6gh, wegies j +f ta 
bata. gua fie ar 64k a Ga, 8 | -(50b) 


ay waeetl ; ik Mi 4 ah * f stash’ Pa gasioe ots i} ‘63 { 


fae ten: Aa agape tin, to a, 
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Das 2. Glied der Klammer ist symmetrisch. Das 1.Glied 1aBt sich um- 
formen vermittels der bekannten Beziehung: 


Og*tk 28a 
oe == — pt th pt ri. = (54) 
A B B 
in: 
PER ee ; =e" newel yf log | =e oe 
ues Bice teal (52) 
Kip oR C8bq bik 3 % 
= v vd vty : 
§ § Ong Oty (% += fp). 


In dieser Darstellung ist die Symmetrie t*;= 13, offensichtlich wegen 
der Vertauschbarkeit der beiden Indexpaare fg und 7h. 

Die Formel (52) bezieht sich auf den Fall «+. Im allgemeinen 
Falle wird: 


1 
leg 5. GF gc 
oh! A (ame: (53) 
peat ee 8 (log //— g*) *ip okkq C84 Ses) 
A Me O%% Oxp gs Oxg OX, 


Dies ist der vollstandige Energie-Impulstensor des Schwerefeldes in 
einem Normalkoordinatensystem. Seine allgemeine kovariante Formu- 
lierung lautet: 


typ =——G* bap — 2B. [ios (|/£ )) Be (toe £)— 


= gi? gt Dz (g;,) Daler) : 


ga) lag | 


(53) 


Im Falle schwachen Feldes geht dieser Tensor in denjenigen tiber, der 
in der friiheren Arbeit zur Diskussion gestellt wurde. Es la8t sich nam- 
lich verhaltnismaBig einfach zeigen, daB die Tensordichte 1} * [definiert 
durch (48)] mit gleichbenannten GréBen der 1. Arbeit [GIl. (62)] im 
schwachen Felde identisch wird. 


Wir erhalten aus (48) vermittels der Beziehungen (31c) statt (49) 
auch folgenden Ausdruck: 


“ap = —> U5 + i eh at og. (54) 
ee 
a* — G* _g* folgt : 


“up =—1Grigk'™g im: OR POG aha (55) 
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Hier sind die G,, die durch (43a) definierten GréBen. Nun kann man 
leicht zeigen, daB fiir die durch (43 b) definierten GréBen die Beziehungen 
gelten: 

ik 7 ; y* tk 


Qs 
OX, 


Mit deren Hilfe kann man die g*"* in (55) durch die Ableitungen der pth 
ersetzen. Der dann aus (55) entstehende Ausdruck fiir x7#* ist dann 
genau identisch mit dem durch Formel (62) meiner friiheren Arbeit 
gegebenen. 

In der fritheren Arbeit wurde auch gezeigt, daB sich im schwachen 
statischen Felde fiir die Komponenten des Energie-Impulstensors t*, 
auBerst einfache Formeln ergeben. Es besteht eine groBe Ahnlichkeit 
mit dem MAXwWeELLschen Spannungstensor und die Energiedichte des 
Gravitationsfeldes ist stets positiv. 


$6. Theorie der Planetenbewegung in der neuen Theorie. 

Soll die vorliegende Theorie nicht im Widerspruch zur Erfahrung 
stehen, so muB sie auch die Perihelbewegung des Merkur richtig liefern. 
Dies ist ein sehr empfindliches Kriterium fiir die Zulassigkeit der Wahl 
der HAmILTON-Funktion. Da die exakte zentralsymmetrische Punkt- 
lé6sung in der nenen Theorie noch nicht bekannt ist, soll dieses Problem 
mit Naherungsmethoden behandelt werden. 

Das Bewegungsgesetz eines. Planeten ist wie bei EINSTEIN durch eine 
geodatische Linie gegeben. Um die Planetenbewegung mit hinreichender 
Genauigkeit behandeln zu k6nnen, geniigt es nach Levi-CiviTA! von 
den g;, (i, R=1, 2,3) die 1. Naherung zu kennen und von g,, die 2. Na- 
herung. Da die geodatischen Linien vom Bezugssystem unabhangige 
Gebilde sind, geniigt es, die Uberlegungen in einem Normalkoordinaten- 
system durchzufihren. 

Die Zusatzbedingungen spielen im materiefreien Falle_keine Rolle: 
Auf die Bedingungen (36) brauchen wir daher keine Riicksicht zu 
nehmen. 

Das aus der Ernsternschen Theorie sich ergebende Linienelement 
dieser Naherung lautet?: . 


2 
ast= (1-22) (ai tad tany—(1+24 +2) dat, 656) 


wo @ das Newronsche Potential. Dieses Linienelement liefert die 
Perihelbewegung des Merkur in richtiger GréBe. 

Wir wissen schon, da8 die vorliegende Theorie in 1. Naherung mit 
der ErnsteINnschen iibereinstimmt. Es handelt sich nun noch darum 


1 Levr-Crvita: Absoluter Differentialkalkiil, S.265f. Berlin 1928. 
2 Levi-Crvita: l.c. 
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zu zeigen, da auch die 2. Naherung von gi, sich wie bei EINSTEIN er- 
gibt. Wir benutzen die Feldgleichung (9) mit den Indizes t= kena, 
Diese lautet im materiefreien Fall: 


O(S* = o* % 
Ogets mt atria 0) (57) 2 
Nun ist @* = %* + §* und: i" 
ce) a . 
Ri = Dis SAG a (O72) » 
- Daher kénnen wir fiir (57) auch schreiben: 
a 
ne Pies Whe Gee (Ui) = 0. (57a) 
Nun gilt exakt?: 
Ru=—a AV, (57b) 


wo —g*,=V2/c? gesetzt ist. Der A-Operator ist der LAPLAcEsche Ope- — 
rator des Streckenraumes. In der ErystErnschen Theorie setzt man 
RyY,=0. Aus dieser Gleichung folgt dann der in (56) enthaltene Wert 
von gz, in 2. Naherung, wenn man im LapLaceschen Operator A den 
MaBtensor 1. Naherung des Streckenraumes benutzt. 

Die Identitat beider Theorien fiir unser Problem ist bewiesen, wenn , 
der Nachweis James daB: 


Tg a Oe , 8) 

Zunachst folgt aus der speziellen Form (6c) von *, dab: 10 fiir 

____ jedes s, weil im statischen Falle keine GréBen bin in UU acim . 
eee muB also bewiesen werden, dab: ledgers 


as 
Sveti dl is eee 
— 4 4 


aS <  getare Lats: 
‘4 ore { 


— ew 


Mit (594)) und (Gob) wird schlieBlict:: 
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Unter Benutzung von (32b) folgt dann schlieBlich: 


é { 
de*,= Ve [da*s! - Ska hae 
Daraus: 
Shs Sit 1 8 
k : 
agi = SY ee = Suvd gh” 


Nun laufen die Indizes & und 7 in der Summe (58b) nur iiber die Indizes 
von 1 bis 3. Daher ist das 1. Glied der rechten Seite Null wegen des Ver- 
schwindens von g,4 (¢=1, 2, 3) fiir ein statisches Linienelement. Es 
wird also: 


rere 1 thighs (59a) 
Og*** = 92 y= ae tae 


Unter Benutzung von (32b) folgt weiter: 


ee (598) 


a ee ee et ee ee 


he wear 1 OBR, Sk 8(—e*) 
maa. 3 aa égxt4 Veet ae 


Sih 


. Rpt 
t =F aves? eh, — Te 749) fia 
" Somit ipo erbracht. ¢ by bine 
Bethe Theorien lecforn also hinsichilich der der Perikelbewegung dasselbe 


Zeitschrift fiir Physik, Bd. 134, S. 306—316 (1953). 


Zur Herleitung der Feldgleichungen in der 
allgemein-relativistischen Gravitationstheorie. 


Von 


MAxX KOHLER. 


(Eingegangen am 4. Noveniber 1952.) 


In einer friiheren Arbeit wurden Feldgleichungen angegeben, die aus einem von 
EINSTEIN abweichenden Wirkungsprinzip abgeleitet wurden. Die dem Wirkungs- 
prinzip zugrunde liegende Funktion lat sich durch die Forderungen: 1. Sie ist 
eine homogene, quadratische Funktion der Feldkomponenten o4 7 im tbrigen nur 
von den g;; abhangige skalare Dichte, 2. der zugehérige Energie-Impulstensor des 
Schwerefeldes soll symmetrisch sein und seine Komponenten homogene, quadra- 
tische Funktionen der Feldkomponenten, bis auf zwei frei wahlbare Konstante 
7, und A, festlegen. Man kommt so zu einer Verallgemeinerung der friitheren Theo- 
rie, in der schlieBlich nur eine Konstante A, wahlbar bleibt. Der Fall A, = 1 entspricht 
der friiheren Theorie. Die Diskussion dieser allgemeineren Theorie ergibt, daB so- 
wohl die Lichtablenkung am Sonnenrand als auch die Perihelbewegung von der 
Wahl der Konstanten /, stark abhangen. Einer beispielsweise um 11% erhdéhten 
Lichtablenkung am Sonnenrand entspricht eine um 15% gegeniiber EINSTEIN er- 
héhte Perihelbewegung des Merkur. Eine Deutung der gré8eren Werte der Licht- 
ablenkung durch ein j,< 1 ist nur méglich, wenn gleichzeitig der Wert fiir die 
Perihelbewegung gréBer angenommen wird als bei EINSTEIN. Es erscheint zur Zeit 
verniinftig zu sein, den Wert /A,=1 beizubehalten, der der friiheren Theorie zu- 
grunde lag und zu den E1nstEeinschen Werten fiir die Lichtablenkung und Perihel- 
bewegung fiihrt. 


In einer friiheren Arbeit! wurden die Feldgleichungen der Schwer- 
krafttheorie aus einem Variationsprinzip mit speziell gewahlter HAmIL- 
TON-Funktion abgeleitet. Diese Funktion lautete: 


Cae Wi CRIN carat 08 te mr ees are eel (1) 


In einem Normalkoordinatensystem (wo die 2. MaBbestimmung pseudo- 
euklidisch ist) werden die tensoriellen Feldkomponenten 9, des eigent- 
lichen Schwerefeldes mit gleichindizierten CHRISTOFFEL-Symbolen Jj}, 
der Raum-Zeit-Welt-Metrik identisch, denn die 0}, sind definiert durch: 


= 1Th,—Th, (1a) 


wo die I}, die CHRISTOFFEL-Symbole der 2. MaBbestimmung (der g;;) 
sind. Nach fritheren Ergebnissen [II, Formel (6c)] kann man (1) in 
einem Normalkoordinatensystem, das sich immer finden l4Bt, ®, auch 


* Kouter, M.: Z. Physik (im Druck). In Zukunft als II bezeichnet. 
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so schreiben 


a ™ Wm ™m Jn I Skl km ln 
OF = q* Le | fk Ly, ben) Liamesehey, = Vn in» 


~ A oR eR 
® =$+- eK aah (1b) 


Hierbei ist $ die HAmILTon-Funktion von Ernstern. In der fritheren 
Arbeit wurden GréBen, die sich auf ein Normalkoordinatensystem be- 
ziehen, durch einen Stern gekennzeichnet. Dies soll hier unterbleiben, 
da im folgenden alle Uberlegungen sich auf ein Normalkoordinaten- 
system beziehen. Friiher wurde gezeigt, daB das Variationsprinzip: 


Of GdX+x f Be dtTen) 69% 2X = 0 (2) 


a 


zu Feldgleichungen fiithrt, die in 1. Naherung mit den ErNsteinschen 
Feldgleichungen identisch sind. Weiter liefern sie alle bisher empirisch 
prifbaren Ergebnisse der EINSTEINschen Schwerkrafttheorie. AuBerdem 
fuhren sie zu einem symmetrischen Energie-Impulstensor ¢3 des Gravi- 
tationsfeldes, der eine homogene, quadratische Funktion der Feld- 
komponenten oi, ist. Fiir eine pelep ee HAMILTON-Funktion ®& (wenn 
sie nur eine Funktion der g;, und der g’,; ist) gilt nach II (in einem Nor- 
malkoordinatensystem) : 


nts = —4(@ 6s — Oa), (3) 


Wo: 


_ 


7, = 


2 


ena +); (3a) gj = 28 (3b) 
Setzt man & = §, so kommt man zu den ErnsteErnschen Feldgleichungen. 
Bei dem Variationsprinzip (2) sind die g;, und die g;, zu variieren. Die 
Variation der g,;, fiihrt zu den eigentlichen Feldgleichungen, diejenige 
der g;, zu 4 Differentialbeziehungen, die die Divergenzfreiheit des 
Materietensors ausdriicken. 

Nun hatte die nur mit einer MaBbestimmung operierende Gravita- 
tionstheorie den Vorzug, daB sie ihre Feldgleichungen aus wenigen For- 
derungen ableiten konnte. Es entsteht daher die Frage, ob dies in der 
mit 2 MaBbestimmungen arbeitenden Theorie auch méglich ist, wie man 
also zu der speziellen HAMILTON-Funktion (1b) durch wenige ailgemeine 
Forderungen gelangen kann. 

Es soll im folgenden gezeigt werden, daB die Hamirron-Funktion 
in einem Normalkoordinatensystem durch die 3 Annahmen schon weit- 
gehend festgelegt ist: : 

1. & ist eine homogene, quadratische Funktion der q*', pe 

2. ®& ist eine skalare Affindichte, _ 

3. die aus (3) zu berechnenden Komponenten /j des Energie-Impuls- 
tensors sollen einem symmetrischen Tensor entsprechen, t,,=¢,,- 


308 Max KOHLER: 


Insgesamt gibt es fiinf unabhangige Affindichten, die den ersten 
beiden Forderungen 1. und 2. genugen: 


j= Sr ohhh (4a) 

i= ie aan (4b) 
h= ie ad ps (4c) 
Iy= 7 on ee | (4d) 
E Pec i eae (4e) ‘ 


_ Die Symmetrieforderung des Energie-Impulstensors (3) laBt sich — 
ausdriicken durch die Beziehungen: 


Sai Sir Qe. = 88; Six Ox , (5) 3 
fiir beliebige «++ 6. Dies sind Identitaten in den g;, und qj*. Durch ~ 
direktes Ausrechnen kann man leicht zeigen, daB® die Bedingungen (5) 
nur fiir die beiden Affindichten J, und J, erfiillbar sind. Da mit J, und 
Jz auch jede Linearkombination von J, und J, den drei oben este 
OAR geniigt, so kann man also setzen: 


G=4(A i t+Ae Je), 

wo A, und A, zwei beliebige Konstanten sind. O) ase eRe 
_ Nun soll gezeigt werden, daB G, als Spezialfall in der Darstellung (6) 
enthalten ist, und zwar fir A= 15 Ag= aippabor ss cota 
L CUMS & eX ret : 


Caer a yl croatia 


oa, + 4w ee 
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Die Funktion § ist durch (1b) definiert. 
Aus (7) folgt: 


Ski kl 7 
Gm = a, hs j- (8d) 


Damit ergibt sich aus (8c): 


1 C 1 Sik Sims"? tk .lm 
Jee ie "7. tn a (9) 
Somit nach (1b): 
®=9+3/,=} (A—4* Ji). (10) 
Die Funktion ©, ist also vom Typ (6) mit A, = 1, A, = — 4, wie behauptet. 


Die allgemeine Funktion (6) ist eine Verallgemeinerung der in II 
benutzten HAmILTON-Funktion. 

Es bleibt nun zu untersuchen, ob diese allgemeinere HAMILTON- 
Funktion (6), die noch zwei willkiirliche Konstanten A, und A, enthalt, 
als Grundlage der Gravitationstheorie dienen kann. Diese Frage kann 
nur durch die sich aus den Feldgleichungen ergebenden physikalischen 
Folgerungen entschieden werden. 

Von jeder relativistischen Schwerkrafttheorie muB zunachst verlangt 
werden, da8 sich im Grenzfall kleiner Geschwindigkeiten und schwacher 
Felder die NEwrtonsche Gravitationstheorie ergibt. 

Das geodatische Prinzip lautet fiir ein statisches Feld: 


3 
6f V-euit > Bin Xi %, dp =0. 


1,k=1 
Dieses Variationsprinzip wird im Grenzfall des schwachen Feldes mit 
dem Prinzip der kleinsten Wirkung fiir die klassische Bewegung eines 
Massenpunktes im Newrtonschen Schwerefeld identisch1, wenn: 


2@ 
— £441 hip (14) 


wo @ das NewrTonsche Potential der gegebenen Massenverteilung ist. 
Jede zulassige Gravitationstheorie mu8 daher im schwachen Felde die 
Forderung (11) erfiillen. 

Um zu entscheiden; wann diese Forderung erfiillt ist, miissen wir 
zundchst die Feldgleichungen fiir das schwache Feld kennen, die sich 
aus der Hamitton-Funktion (6) ergeben. 


§ 1. Feldgleichungen im schwachen Felde. 
Bei Zugrundelegung der Funktion (6) folgt: 


1 so so iL 
th Sag a Bie Baad 24+ Agbsn Sim8 Go ly 


1 Lave, M.v.: Relativitatstheorie, 2. Aufl., Bd. Il, S.189ff. Braunschweig 1923. 
Zeitschrift fiir Physik. Bd. 134. 21 
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Die Feldgleichungen im schwachen Felde lauten: 


2 i,) =(Tin—z T Bia) (12) 


OX, 
Unter Benutzung der bekannten Beziehung: 
: 0 lee 1 
2 arb Sm = OX, ( 3) 
folgt schlieBlich: 
AO gin — (Aa + 2Ae) Bin’ (|/—¢) =— 2H 17-3 t > ey)s (14) 


wo [] der Wellenoperator der speziellen Relativitatstheorie. Setzen wir: 


Six = Gir + Vin» (15) 


wo G;, die Komponenten des pseudoeuklidischen MaBtensors bedeute, 
so ist: 


V-e=1t5 y=. (15) 
Aus (14) folgt: 
(A, +44) O y=—22T. (15 b) 


Nun ersetze man TJ auf der rechten Seite von (14) durch (15b). Es folgt 
so aus (14): 


4,0 yk +1, 6 Oy =—2x T}. (16) 
Setzt man nun: 
Ay + Ae Fy = yi, (17) 
so ergibt sich aus (16): 
O yf = —2xT?. (18) 
Der Materietensor ist divergenzfrei, d.h. in unserer Naherung: 
otf 
Pe 0. (18a) 


Unter dieser Voraussetzung lautet die allgemeine Lésung der Gln. (18): 


(Bq) 
w=eef eri (19) 


Im statischen Falle und kohirenter Materie wird: 


ge ala 


Cm 


Gegentiber EINSTEIN und der in II gegebenen Theorie ist der Unterschied 
vorhanden, daB der Zusammenhang (17) zwischen den y* und den yi 
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ein anderer geworden ist. Aus (17) folgt mit Hilfe von (20) 


+ es OAD 
i —— ) =- = “ .— IAC 
v4 Y44 dea Finda) tot (21 c) 


Aus der Bedingung (11), die stets zu erfiillen ist, erhalt man: 


UhdetS Ayer ng _ _Ay(A,— 2) 
Ay(Art4A)  ? ot 2(3.—2A,) ° 2 


Damit ist also eine der beiden frei wahlbaren Konstanten A, und A, 
durch die andere festgelegt. Nach (22) A, durch /,. 

Ersetzt man nun in den Formeln (21) die Konstante 4, durch 4,, 
so findet man: 


32k, 40 
Shee Ay e cn” 23.3) 
yin * 28 (i = 4, 2,3), (23 b) 
i 
2D 
= 2° (23.c) 


Das so gefundene statische Linienelement lautet also: 
2—h, 20 D 
jt ae) dat +k +33) (1 bes jaa. (24) 
Die Ernstertnsche Lésung (und damit auch die in II gefundene) erhalt 
man fiir A, =1. 
Fiir spatere Zwecke seien noch folgende Formeln angegeben: 


ds (1 — 


\ vibes oy) : 

gi = (1+ 5) (A Vii) =1+ afer iy (pas a2. 3) (25a) 
A, —3 2D 

gt4 = —(1+ . -22). _ (25D) 


Weiter wird man aus physikalischen Griinden verlangen, daB die Energie- 
dichte w des Feldes stets positiv ist. Aus (3) folgt: 


t#——w=-—}G oder w=}. (26) 
Die Ausrechnung von @ ergibt im schwachen Felde: 


é 6 
=*[,6r Gobet! +aitath) +" 2 2], 


oder unter Benutzung der Formeln (23a), (25a) und (25b): 
G = (4, —2)(—4)-ae lerad OP. (27) 


% | 
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Diese GroBe soll nun nach (26) stets positiv sein, daher folgt: 
8</4,<4° *oder) He Aga 2. (28) 
Die in (28) angegebene Beschrinkung auf 2 Intervalle folgt aus (22), 
wonach A, nicht gleich $ werden darf, da sonst A, unendlich groB wirde. 
Im Falle A, = 1 ergibt sich aus (27) die frither! angegebene Energiedichte 
des Gravitationsfeldes: 
= a igrad O/?. (29) 


Gegeniiber ErnsTEIN und der damit tibereinstimmenden Ergebnisse in II 
ist der Streckenraum nach (24) starker gekriimmt, wenn /,< 1, schwa- 
cher gekriimmt, wenn A, >1. Da die Kriimmung des Streckenraumes 
von Einflu8 ist auf die Lichtablenkung am Sonnenrand, koénnte man 
daher daran denken, die von der bisherigen Theorie abweichenden Be- 
obachtungsresultate fiir die Lichtablenkung am Sonnenrand mit einem 
von 1 verschiedenen (kleineren) Wert von A, zu erklaren. Die Krimmung 
des Streckenraumes ist aber auch von EinfluB auf die Perihelbewegung 
des Merkur. Daher kann nur eine Diskussion der Beeinflussung beider 
Effekte durch von 1 verschiedene Werte von A, eine Entscheidung tiber 
die oben angedeutete Moglichkeit der Deutung der etwas gréBeren Licht- 
ablenkung am Sonnenrand liefern. Es ist daher notwendig beide Effekte 
nach der vorliegenden Theorie zu untersuchen. 

Die Rotverschiebung der Spektrallinien ist von der Kriimmung des 
Streckenraumes unabhangig. Ihr Wert hangt nur von g,, ab. Nach (24) 
ist g,, aber von A, in 1. Naherung unabhangig. Daher gilt dies auch fiir 
die GréBe der Rotverschiebung. 


§ 2. Berechnung der Lichtablenkung am Sonnenrand. 

Der Bequemlichkeit halber benutzen wir eine auf LEvi-CrviTA? zu- 
tickgehende Behandlungsmethode dieses Problems. Die Lichtablenkung 
wird festgelegt durch die 1. Naherung (24) des Linienelementes. Es gilt 
nun nach LEvI-CrviTA in statischen Raumen das Fermatsche Prinzip 
von der Minimalzeit: 

Of dae Oe 
Nun folgt aus (24) fiir ds=0: 


2D 
dx=(1 anes Aly, 


wo dl, die euklidisch gemessene Entfernung im Streckenraum ist. Damit 


folgt 
6| (1 tla 0. 


1 Kouter, M.: Z. Physik 131, 571 (1952). 
* Levr-Civira, T.: Absoluter Differentialkalkiil, S. 273ff. Berlin 1928. 
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Die Lichtausbreitung erfolgt also derart, als ob der Streckenraum eukli- 
disch, aber mit einem Medium angefiillt ware, dessen Brechungsindex 1: 
2 
n= 1— = 
ae G0) 
ist. Die weitere explizite Berechnung der Lichtablenkung unterlassen 
wir, da sie in bekannter Weise erfolgt. Man erhilt: 


b= 33 '|®e), (1) 


wo @, der Wert des Gravitationspotentiales an der Oberflache der Sonne. 
Der Ernstetnsche Wert ergibt sich wieder fiir A, =1, wie es sein muB. 
Fiir kleinere Werte von A, wird die Lichtablenkung gréBer als der E1n- 
STEINSche Wert. Der nach (28) mégliche Maximalwert 6,,,, wird: 


4 * Obinctein- (34 a) 


Im Prinzip hat man so die Méglichkeit, die etwas gréBeren Werte der 
bisher gemessenen Lichtablenkung am Sonnenrand durch ein A, < 1 zu 
verstehen. Die Theorie mu8 aber auch gleichzeitig noch die Perihel- 
bewegung des Merkur erklaren, deren Erfahrungswert nach den neuen 
Untersuchungen recht genau mit dem der Ernsternschen Theorie oder 
mit dem der fiir 4,1 folgenden Theorie iibereinstimmt. 


x 
Omax — 


$3. Perthelbewegung des Merkur. 


Diese ist etwas schwieriger zu berechnen als die Lichtablenkung am 
Sonnenrand, da man hierfiir die GréBe g,, in 2. Naherung kennen muB. 
Das Linienelement (24) 1. Naherung ist dafiir nicht ausreichend. Die 
&;, (7, k=1, 2,3) des Streckenraumes sind aber in 1. Naherung genau 


- genug. 


Wir benétigen also gewisse Feldgleichungen in 2. Naherung. Im 
feldfreien Falle lauten die strengen Feldgleichungen: 


Gh) — Gin =0, (32) 


1 ( é@ o® 
On = 2 ten ea a (32a) 
Multiplizieren wir (32) mit g'* und summieren wir tiber 7 und &, so folgt: 
a Gi ng) = Gi, gr Ogg = 0. (33) 
Nun ist © eine homogene, Ch Nig eg Funktion der gi*, daher: 


Gs. = Ss, Pie O (34) 
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AuBerdem ist & eine homogene Funktion der g'* vom Grade —1. Dies 
folgt direkt aus der in II abgeleiteten allgemeinen Beziehung: 

2Gip g” — (Ging + Gin gs’ —G) df + 2Gipgs*—Giage =0, G5) 
wo « und f beliebig sind. Setzt man «=f und summuiert tiber f, so folgt 
unter Benutzung von (34): 

G5, gy =— 6. 3 5 a) 

Diese Gleichung beweist aber die obige Behauptung. 

Damit erhalt man aber aus (33): 


A (Ging) = 6. (36) 
Aus (6) ergibt sich: 
1 
Si, 9% = 3 es (A, + 4As) Bp gb G5" (37a) 
oder nach (43): 
Oh, gi =U +449) gre toed) (37b) 
Damit lautet die Gl. (36): 
ta) mie (log V—e) as (G} 
0%, (e 0% Ag tA deh (38a) 
Nun setzen wir: 
log J—g = 22 +40 (38b) 


wo y, der durch (23a) gegebene Wert ist (GréBe 1. Naherung!), und y, 
die Korrektur 2. Naherung an log |/— g. 
Damit wird aus (38a), da y, der Gleichung Ay, =0 geniigt: 
ee Be Cnt As eye 
ee Ay + 4A, ee ae 
Setzt man fiir g°° die Werte 1. Naherung ein, so folgt mit (27): 
_ (2—A,) (624, — 2422 — 39) 2 
Aye OTE ga ahh ee nee ne ae (39) 
Hiernach kann man im zentralsymmetrischen Falle des Massenpunktes 
y2 berechnen durch Integration. 
Nun zur Feldgleichung mit 7=k=4. Sie lautet: 


Tne Sia g age = 
2) Ox, Ay Sern Ose 2s a2 ies 


(38c) 


iat 1 o gs? so 
7s 4 agt4 a (g 442 Ce rere moe (gt 4)2 Ge. Ge: = © (40) 


+ 24s fer pS fae. aes 
B= 


ie; i 


; 
| 
| 
| 
| 
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we 
=< 
Or 


Nach II ist im statischen Felde °*°- (g, B=1, 2,3) von g44 unabhangig. 


Daher folgt fiir die rechte Seite der Gl. (40) schlieBlich unter Benutzung 
von (13): 
al le so So @ log /— a 
amt: Pee: 4444 1 57. i} 44 9 108 8 
3 i ie la mis ile a 


Und fiir die linke Seite findet man: 


Ay A, Og°° Oey, A, + 2A, i 
3 Ata 35 %, Ox, ag ed (log |— g) + 
A, +2A, 0 so\ 6 (lor V—e 
= 9 a ea ete) eS g | a) 
2 Ox, Ox, 


Setzt man fiir die GréBen in den Glieder 2. Grades die Werte der 1. Na- 
herung ein und benutzt (39), so findet man schlieBlich: 


4 vi 
Agf,=—; -B-|grad OP, (41) 
wo: 
20 Aj — 83 A} + 101 A, — 36 


ey = a 
me 23 (42, — 5) ; (41) 


In (41) ist g?} die Korrektur 2. Naherung. Die Integration von (41) ergibt 
fiir den Massenpunkt: 


WL Liar (42) 
Es wird also bis zur 2. Naherung einschlieBlich: 
2 Pp 

ga=—(1+—-—-28 4]. (43) 


Fir 4, =1 folgt aus (41a): B=—1. Aus (43) folgt dann der z.B. aus IT 
bekannte Wert fiir g,, in 2. Naherung. 

Damit ist man in der Lage, mit Hilfe des geodatischen Prinzips die 
Perihelbewegung des Merkur zu berechnen. Dies geschehe mit Hilfe 
eines Satzes von LEvi-Civita!. Er lautet: Das geodatische Bewegungs- 
gesetz in einer statischen Metrik von der Form: 


3 
Bsr es > (144y)G;,4%,dx,—(1+ 29) dx4 (44) 
ZR=h 


ist in hinreichender Naherung identisch mit den klassischen Bahnkurven 
der Bewegung eines materiellen Punktes mit der Gesamtenergie E, der 
Kraften unterworfen ist, die sich vom Potential ableiten: 


@ @? iD | 
®,=O(1+)+e(p—S)-7F +E(a-7). 4) 
Hier ist nach (24) und (43): 
som Mi @D Dp 
pasted, gn (45a) p=5—B =. (45b) 
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Damit folgt aus (45): 
4 @? 4E 
D, = (3 +B) 4 +0 (1 +o) (46) 


Fiir die Perihelbewegung ist nun das zu ©?/c? proportionale Glied be- 
stimmend, wie die Rechnung zeigt. Es folgt also fiir die Perihelbewegung : 


o= 20 ae (G+ 8), (47) 


ac?(1 — e?) 


wo e die numerische Exzentrizitat, m die Masse der Sonne, a die groBe 
Halbachse der Ellipsenbahn, C die NEwronsche Gravitationskonstante. 
Im Falle A, = 1 ist nach (41a) B= —1. Es ergibt sich dann der EINSTEIN- 
sche Wert. Setzt man in (47) den Ausdruck (41a) fiir B ein, so folgt 
allgemein : 


2%. Cm 20A3— 5145+ 614, — 36 


1-2 a 212 (44, — 5) (47a) 


C= 


Die Perihelbewegung des Merkur hangt nun in starker Weise vom spe- 
ziellen Wert von 1, ab. Das Vorzeichen des von /, abhangigen Bruches 
in (47a) ist fiir alle A,< 1 positiv. Die Perihelbewegung hat also in 
diesen Fallen stets das richtige Vorzeichen. LaBt man aber A, von dem 
Wert 1 zu kleineren Werten gehen, so wird o wesentlich gréBer als der 
heute angenommene Wert. Setzt man etwa /A,=0,90, was zu einer 
Lichtablenkung am Sonnenrand von 1,90” fiihrt, so wiirde o =1,15 Opinstein - 
Die Perihelbewegung ist dabei also um etwa 15% angestiegen. Betrachtet 
man nun, nach dem heutigen Stand unserer Kenntnisse tiber die Perihel- ~ 
bewegung des Merkur, den ErnsTErNschen Wert als gut gesichert, so 
wird mit einer durch die Genauigkeit der Perihelbewegung bedingten 
Schwankungsbreite auch der MeBwert der Lichtablenkung am Sonnen- 
rand auf den ErnsteiInschen Wert festgelegt. 

Solange iiber die genauen Werte der Perihelbewegung des Merkur 
keine wesentlichen Meinungsverschiedenheiten bestehen, wird es daher 
fiir die Theorie das zweckmabigste sein, fiir 7, den Wert 1 zu wahlen, 
der hinsichtlich der Perihelbewegung und der Lichtablenkung zu den 
EINsTEINschen Werten fiihrt. Dieser Fall ist auch insofern von beson- 
derem Interesse, als er zu wesentlichen Vereinfachungen der Feldglei- 
chungen fiihrt. Man kommt zu den in II behandelten Feldgleichungen, 
deren Struktur in den 2. Ableitungen der g;, besonders einfach ist. 
Grundsatzlich kann man jedoch in der vorliegenden Theorie nur die 
Lichtablenkung aus der Perihelbewegung berechnen, oder umgekehrt 
die Perihelbewegung aus der Lichtablenkung, nicht beide Werte, wie 
in der ErnstEerNschen Theorie. 


Braunschweig, Lehrstuhl fiir Theoretische Physik der Technischen 
Hochschule. 


Zeitschrift fiir Physik, Bd. 134, S. 317—333 (1953). 


Isotopenanalysen an Blei aus Mineralen. 
Von 
H, Fr. EHRENBERG. 
Mit 7 Figuren im Text. 
(Eingegangen am 12. September 1952.) 


Es wird uber massenspektrometrische Untersuchungen am Zerfallsblei aus ver- 
schiedenen radioaktiven Mineralen und an mehreren gewdhnlichen Bleierzen 
berichtet. 

Zunachst wird eine kurze allgemeine Ubersicht iiber die Problemstellung und die 
bisher bekannten Zusammenhange [Nier, Hotmes, HouTERMANS] zwischen den 
Isotopenhaufigkeiten und geologischen Daten (Mineralalter, Genetik der Erzlager- 
statten) gegeben. Die apparativen Fragen des Massenspektrometers werden be- 
sprochen, soweit sie zur Erzielung des bei den hohen Massenzahlen des Bleis er- 
forderlichen hohen Auflésungsvermégens und der zur brauchbaren Auswertung 
erforderlichen groBen MeBgenauigkeit von Bedeutung sind. 

Die Isotopenhaufigkeiten konnten mit einer Fehlergrenze von wenigen Promille 
bestimmt werden. Aus den Messungen am radiogenen Blei aus uranhaltigen Mine- 
ralen, die zum Teil erheblich durch gewdéhnliches Blei verunreinigt waren, wird 
das AcD/RaG-Alter der betreffenden Minerale und bei den gewéhnlichen Blei- 
erzen das jeweilige Th/U-Verhaltnis im Muttergestein der Erze berechnet. 


I. Einleitung und Problemstellung. 


Massenspektrometrische Bestimmungen der relativen Haufigkeiten 
der Blei-Isotope sind von besonderem Interesse, weil im Gegensatz zu 
fast allen anderen chemischen Elementen die Isotopenzusammensetzung 
des Bleis nicht iiberall in der Natur konstant ist, sondern wesentlich 
von der Art und der ,,Entstehungsgeschichte“ der untersuchten Probe 
abhangt. Von den vier stabilen Isotopen des Bleis mit den Massenzahlen 
204, 206, 207, 208 sind die drei letzten auch die Endprodukte der drei 
natiirlichen radioaktiven Reihen, welche von den beiden Uran-Isotopen 
U 238 und U 235 und vom Thorium ausgehen. Jedes in der Natur 
vorkommende Blei enthalt einen mehr oder weniger groBen Anteil 
radiogener Isotope, so daB man aus der Isotopenzusammensetzung des 
in Gesteinen und Mineralen enthaltenen Bleis — jedenfalls prinzipiell _— 
wichtige Aussagen tiber geologisches Alter und genetische Entwicklung 
der Erzvorkommen ableiten kann. 


I. A. Radiogenes Blei in radioaktiven M ineralen. 
Das in einem Uran-Mineral, welches sich vor t Jahren in chemisch 
reiner Form gebildet hat, entstandene Zerfallsblei besteht aus den beiden 
Isotopen Pb 206 (= RaG) und Pb 207 i AcD), entsprechend den beiden 


Ny 
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Ausgangskernen U 238 (= U I) und U 235 (= AcU); die Menge der bis 
heute angesammelten Zerfallsprodukte ist — vorausgesetzt, daB wahrend 
der Zeit t kein Verlust an Uran oder Blei im Mineral eingetreten ist — 
gegeben durch: 


(RaG) = (UI) - (e*—1) 
(AcD) = (AcU) : (e”* =—1), 


wobei die eingeklammerten Symbole die heute im Mineral vorhandene 
Zahl der jeweiligen Atome sowie A die Zerfallskonstante des U I und A’ 
die des AcU bedeuten. (Zahlenwerte bei Fig. 1.) 


Bei der ,,klassischen‘‘ chemischen Methode der Altersbestimmung 
wird durch je eine quantitative chemische Analyse der Gesamtgehalt des 
Minerals an Blei (RaG + AcD) und an Uran (U I + AcU) bestimmt und 
daraus mit Hilfe der zusammengefaBten Zerfallsgleichungen das Mineral- 
alter t berechnet. Enthalt das Mineral auBerdem Thorium, so ist auch 
dessen Gehalt zu bestimmen und sein Zerfallsblei Pb 208 (= ThD) zu 
berticksichtigen. 


Fiir zuverlassige Altersbestimmungen nach der chemischen Methode 
ist es unerlaBlich, durch eine massenspektrometrische Analyse des im 
Mineral gefundenen Bleis nachzupriifen, ob dies wirklich reines Zerfalls- 
blei ist oder inwieweit die untersuchte Probe durch sonstiges, nicht dem 
Uran oder Thorium des Minerals entstammendes Blei verunreinigt ist. 
Letzteres erkennt man am Auftreten des nichtradiogenen Isotops Pb 204; 
es ist dann mit Hilfe der Isotopenzusammensetzung des gewohnlichen 
Bleis der chemisch gefundene Bleigehalt zu korrigieren und nur das 
wahre Zerfallsblei zur Altersberechnung zu benutzen. AuBerdem 1aBt 
sich aus der gemessenen Isotopenzusammensetzung der Probe das ge- 
samte Zerfallsblei aufgliedern nach RaG, AcD und ThD, so da8 man 
obige Gleichungen getrennt voneinander einzeln zur Altersberechnung 
benutzen kann und so mehrere Werte erhalt, deren Ubereinstimmung 
ein Ma fiir die Genauigkeit bietet. (RaG/U I-, AcD/AcU- und ThD/Th- 
Methode.) 


Die chemische Methode fihrt zu falschen Ergebnissen, wenn im 
Mineral wahrend der Zeit t ein Verlust an Pb oder U eingetreten ist, 
und zwar ist der Fehler im Alter proportional dem relativen Verlust. 


An Stelle der chemischen Uran-Analyse kann, wie HouTERMANS [Hts 51] ge- 
zeigt hat, auch eine Bestimmung der mit dem Ausgangselement im radioaktiven 
Gleichgewicht stehenden aktiven Blei-Isotope RaB, RaD, AcB, ThB in den ein- 
zelnen Zerfallsreihen treten. Die Aktivitat dieser Zwischenprodukte im Vergleich 
zur jeweiligen Menge des stabilen Endproduktes im Mineral ist dann ein Ma®8 fiir 
das Uran/Blei- bzw. Th/Blei-Verhaltnis im Mineral. (RaB + AcB-, RaD-, ThB- 
Methode.) Im iibrigen gelten, da es sich um eine experimentelle Variation der 
chemischen Methode handelt, die gleichen Uberlegungen wie dort. 
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Eine weitere Methode zur Altersbestimmung, welche NIER [N 396} 
erstmalig benutzt hat, ergibt sich, wenn man obige Gleichungen fiir die 
im Uran-Mineral gebildeten Blei-Isotope durcheinander dividiert: 


(AcD) (AcU) e%t—4 


(RaG) (UI) era 

Da auf beiden Seiten dieser Gleichung nur Quotienten von Isotopen- 
haufigkeiten stehen, erfordert diese Methode keine chemische Analyse, 
sondern lediglich die massenspektrometrische Bestimmung der relativen 
Haufigkeit von RaG und AcD im pw 
Mineral. Das Verhaltnis AcU/U I ist Ma 
in allen Vorkommen gleich und hat 70 
heute den Wert 1/139 [N 38b, N 39a], 
so daB eine einfache Beziehung zwischen 70 
dem Mineralalter und dem Isotopen- 
verhaltnis des Zerfallsbleis besteht . “% 
(Fig. 1). S 

In den Jahren 1938 bis 1940 hat 
NiER [N 396, NTM 40] an einer 
groBeren Zahl uran- und _ thorium- 
haltiger Minerale Isotopen-Analysen — gag 
des Zerfallsbleis’ durchgefiihrt und 


daraus und aus der chemischen Mine- 0 - 
ralanalyse die RaG/UI-, ThD/The * * %,7 49 
und AcD/RaG-Alter berechnet. Dabei hab 
wurde urspriinglich durch Umkehrung Fie, 1, Neriaul dex Funktion 


eT 


der AcD/RaG-Methode an zuverlassig ee if = ae 
datierten Mineralen die Halbwertszeit Y - nae 
des AcU und damit die heutige Blei- Tustin be|Movranaans [i$] ubelir 
Produktionsrate der beiden Uran- accrue de oe Sanh ars a= 
reihen —4,6% bestimmt [N 386, at AcU/A- UI = 4,60:100. 
N 39a}. — 

Die Uberlegenheit dieser AcD/RaG-Methode gegeniiber den anderen 
besteht vor allem in ihrer groBen Unempfindlichkeit gegen Blei- oder - 
Uran-Verluste im Mineral; wahrend ein solcher zu Beginn oder am Ende 
der Zeit t iiberhaupt nicht stort, verursacht er, wenn er wahrend der 
_ Zwischenzeit passiert, auch nur einen wesentlich kleineren Fehler im 
Alter als bei den iibrigen Methoden [N 396]. Ferner ist es angenehm, 
daB sich die chemischen Arbeiten auf das qualitative Abtrennen einer 
beliebigen Menge Blei aus dem Mineral beschranken. ee 

Wie man aus Fig. 1 ersieht, ist das berechnete Alter auBerordent- 
lich empfindlich gegen geringe Unsicherheiten des gemessenen Ver- 
haltnisses AcD/RaG; z.B. ist in einem etwa 200 Ma alten Mineral das 


ae 


320 H. Fr. EHRENBERG: 


Haufigkeitsverhaltnis AcD/RaG = 0,050, wahrend zum Wert 0,052 schon 
ein Alter von 300 Ma gehort. Wie die Entwicklung der Exponential- 
funktionen zeigt 
AcD 1 A ee me 1 r2 ’ 49) 98 to om 
RG) = T+ ZW A 455 202-34 A209) 4 

macht sich namlich bei dieser Methode die Altersabhangigkeit erst im 
zweiten Entwicklungsglied der Reihe bemerkbar, wahrend das erste 
einen konstanten Wert gleich dem heutigen Aktivitatsverhaltnis von 
AcU:UI hat; gegeniiber diesem ist der zweite mit tT wachsende Sum- 
mand insbesondere bei nicht sehr alten Mineralen (A’t<1) sehr viel 
kleiner. Zu einer zuverlassigen Altersangabe nach der AcD/RaG- 
Methode ist demnach eine sehr groBe Genauigkeit in der massenspektro- 
' metrischen Messung erforderlich; der Absolutfehler des Alters ist im 
wesentlichen proportional dem relativen Fehler in der Messung, so daB 
sehr groBe Alter (> 10a) nach dieser Methode besonders gut bestimmt 
werden kénnen. Noch ungiinstiger werden die Verhaltnisse, wenn die 
Gesteine eine wesentliche Beimischung gewoéhnlichen Bleis enthalten; 
der AcD-Gehalt kann dann nicht mehr unmittelbar gemessen, sondern 
nur als Differenz zwischen der gemessenen Pb 207-Haufigkeit und dem 
indirekt tiber Pb 204 gewonnenen Anteil Pb 207 aus gewoéhnlichem Blei 
berechnet werden. Darauf wird bei der Diskussion der Ergebnisse noch 
ausfithrlich eingegangen. 

In der vorliegenden Arbeit werden an einer Anzahl von uranhaltigen 
Mineralen médglichst genaue massenspektrometrische Bestimmungen der 
Isotopenhaufigkeiten des darin enthaltenen Bleis vorgenommen und 
daraus die AcD/RaG-Alter berechnet; ferner wird fiir jedes Mineral der 
Anteil der Verunreinigung durch gewohnliches Blei angegeben, um damit 
die an den gleichen Proben vorgenommenen oder noch vorzunehmenden 
Altersbestimmungen nach der chemischen und der RaD-Methode zu 
korrigieren. 


I. B. Gewohnliches Blei. 
Wie die von NreR [N 38c, NTM 40] ausgefithrten Messungen an 
einer groBeren Zahl von Proben gezeigt haben, kann sich die Isotopen- 
zusammensetzung des Bleis in den gewéhnlichen Bleierzen, die wir durch 


die relativen Haufigkeiten 1 % Pseeb y 
fiir die Massenzahlen 204 «206 =©.207— 208 


kennzeichnen wollen, bei verschiedenen Proben merklich voneinander _ 
unterscheiden, und zwar wurden fiir « Werte von 15 bis 22, fiir B von 
14,5 bis 16,2 und fiir y von 35 bis 41 beobachtet. 

Dieser Tatbestand wurde von Nrer schon qualitativ erklart und an- 
schlieBend durch ausfithrliche theoretische Uberlegungen von HorMeEs 
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[Hol 46, Hol 47, Hol 49) und Houtermans [Hts £7) auch quantitativ be- 
griindet ; danach enthalt das Erzblei einer heutigen Lagerstatte neben dem 
T ate j ‘ AN 7 a6 Neat: 7 1 
, Urblei mit der Isotope nzusammensetzung 1, %, Bo, Yo Noch einen mehr 
oder weniger groBen Anteil RaG (« —a,), AcD (6 —Bo) und ThD (y —y,) 
den es wahrend der Zeit vor seiner Auskristallisation aus dem Uran- und 
Thoriumgehalt des Magmas aufgenommen hat. Die diesen Uberlegungen 
zugrunde liegende Modellvorstellung ist schematisch in Fig. 2 dargestellt. 
Magma [rze 


Lager) stoten- 
bil-\ dung 


rel. Houtigkelt der Atome 


Zeit —~ 
Fig. 2. Schematische Darstellung der Modellvorstellung zur Zusammensetzung gewohnlicher Bleierze. Die 
Hohe der Kastchen gibt die jeweilige Haufigkeit der Isotope, bezogen auf Pb 204 =1 wieder. Die schrag 
verlaufenden Linien sind als Exponentialfunktionen mit den Dekrementen 2, 2’ und 4’’ zu denken. 


Danach befinden sich vom Zeitpunkt W ab in einer magmatischen 
Schmelze Blei, Uran und Thorium, deren chemisches Verhaltnis zuein- 
ander — abgesehen von den durch den radioaktiven Zerfall selbst be- 
wirkten Verdnderungen — bis P unverdndert bleiben soll. Dabei ist 
W der Zeitpunkt, zu dem sich das heute in den Eruptivgesteinen ge- 
fundene und wohl auch fiir die erzbildenden Magmen giiltige U/Pb- 
und Th/Pb-Verhiltnis eingestellt hat, also der Zeitpunkt der Trennung 
der chalkophilen und lithophilen Elemente; wenn eine solche Trennung 
der Elemente nicht stattgefunden haben sollte und also das U/Pb- und 
Th/Pb-Verhaltnis in der Erdrinde den kosmischen Haufigkeiten ent- 
spricht, so ist W der Zeitpunkt der Bildung der chemischen Elemente 
und der Beginn des Uranzerfalls. Das Urblei ist diejenige Isotopen- 
zusammensetzung, die das Blei zum Zeitpunkt W gehabt hat. 


a? 
e- 
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Von W bis P werden im Magma die Blei-Isotope 206, 207 und 208 
relativ zu dem nichtradiogenen Pb 204, das fiir alle Haufigkeiten als 
Bezugseinheit benutzt wird, angereichert. Zur Zeit P setzt die Diffe- 
rentiation des Magmas ein und aus einem Teil der im Magma enthaltenen 
Metalle bilden sich Erzlagerstatten. Im Uranerz entsteht neues Zerfalls- 
blei, aus dem man — wie im vorigen Abschnitt A gezeigt — die Zeit 
von P bis heute ermittelt. Das Bleierz bleibt von P ab unverandert, 
sein UberschuB an 206, 207 und 208 tiber das Urblei hangt ab von der 
Dauer der Zeit W—P und dem Mischungsverhaltnis U/Pb und Th/Pb 
im Magma. 

Aus Fig. 2 liest man unmittelbar mit der dort ersichtlichen Bedeu- 
tung der einzelnen Buchstaben die bei HouTERMANS [His 47] angege- 
benen Beziehungen ab: 


%— Oy = ps (e*” —e*?) B—Bo 4 ew NP 


B—Py =H (e*? —e ?) %—% 139 ehw— eAh 


PoYgn ita AP 
a =a On eh w eA” p . 


yoo = (ei @—e% *) k= 


Setzt man die Kenntnis der universellen Konstanten a, fy, yp und w 
voraus, so ist es prinzipiell méglich, aus der massenspektrometrisch ge- 
messenen Zusammensetzung «, 6, y eines Bleiminerals sowohl sein 
Alter p (AcD/RaG-Methode auf die Zeit W—P angewandt) als auch 
w und w’”, d.h. die chemische Zusammensetzung (U/Pb und Th/Pb) des 
an der betreffenden Orogenese, der das untersuchte Mineral entstammt, 
beteiligten Magmas und damit auch die der entsprechenden Granite 
zu berechnen. 

HOoUTERMANS hat gezeigt, daB dies einfache Modell fiir viele der von 
NIER gemessenen Bleierze in guter Naherung zutrifft und die experi- 
mentellen Ergebnisse innerhalb der MeBgenauigkeit richtig wiedergibt. 
Er hat in Umkehrung des hier geschilderten Verfahrens der Alters- 
berechnung aus der Isotopenzusammensetzung der anderweitig datierten 
Bleiproben die Werte fiir %», By, Yo und w extrapoliert. 

Allerdings ist es innerhalb der bisherigen MeBgenauigkeit und vor 
allem mit den, den vorlaufigen Werten fiir %), By, 7) und w noch anhaf- 
tenden groBen Fehlergrenzen nur bei sehr alten, prakambrischen Vor- 
kommen méglich, nach dieser Methode brauchbare Altersangaben zu 
erhalten, wahrend die sehr viel feineren Unterschiede innerhalb der 
jtingeren Erze (p< 500 Ma) vielfach durch die MeBungenauigkeit und 
durch Abweichungen der tatsachlichen geologischen Vorgainge vom an- 
genommenen einfachen Modell verdeckt werden. 

Wichtiger und auch aussichtsreicher als eine direkte Altersberechnung 
scheint es zu sein, wie auch schon HoUTERMANS betont, durch Vergleich. 
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der gemessenen Isotopenzusammensetzung zwischen verschiedenen 
Lagerstatten und aus dem U/Pb- und Th/Pb-Verhiltnis in den zugehori- 
gen Muttergesteinen mogliche genetische Zusammenhinge zu erkennen, 
Sowie auch die im individuellen Fall notwendigen Anderungen am Modell 
— z.B. mehrfache Auskristallisationen aus dem gleichen Magma oder 
Wiederaufschmelzen alten Lagerstatte durch eine  spitere 
Orogenese und anschlieBend erneute Erzbildung — zu rekonstruieren 
und auf diesem Wege zu geologischen Aussagen zu gelangen. 

Fig. 3 veranschaulicht, wie gering die 
Unterschiede in den Isotopenhaufigkeiten vo 
verschiedener gewohnlicher Bleierze sind 
und welche Anforderungen an die MeB- 
genauigkeit, insbesondere fiir das Pb 207, 50 
gestellt werden, wenn man auswertbare 
Resultate erhalten will. 

NIER [NTM 40) gibt fiir seine Ergeb- 
nisse generell eine Genauigkeit von etwa 
+0,5% an; bei mehrfach gemessenen 
Proben liegen die Werte innerhalb 1 % bei- 
einander ; fiir eine detailliertere geologische 
Diskussion ist jedoch eine héhere Genauig- a 
keit wiinschenswert, vor allem im Hin- 
blick auf die Altersberechnung nach der 


einer 


Gewohnliches Ble/ 


8S 


SS 
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204 206 207 208 
Fig. 3. Isotopenzusammensetzung von 
drei typischen gewohnlichen Bleierzen 
aus verschiedenen geologischen Epo- 


oben geschilderten Methode, wozu eine 
Neuberechnung der Werte a, fy, yp und w 
aus einer gréBeren Zahl Isotopenanalysen 


chen (prakambrisch, karbonisch, tertiar) 
[N 38c, NTM 40]. Die Unterschiede 
zwischen verschiedenen Proben innerhalb 
der einzelnen Epochen sind noch wesent- 


lich kleiner. Schwarz: Urblei 1, a, Bo, 

Yo; +f: Fehlergrenzen in %, By, Y%- 

Schraffiert: RaG, AcD, ThD aus dem 
Magma. 


hoher Genauigkeit erforderlich ist. 

Seit den Messungen NIeERs sind keine 
experimentellen Arbeiten iiber dies Gebiet 
mehr erschienen. Deshalb wurden in der vorliegenden Arbeit auch an 
einigen gewodhnlichen Bleierzen méglichst genaue Messungen der Iso- 
topenzusammensetzung vorgenommen, wobei es zunachst weniger auf 
eine unmittelbare geologische Auswertung ankam, als vielmehr darauf, 
die erreichbare MeBgenauigkeit zu studieren und allgemein experimentelle 
Erfahrungen fiir ein spater durchzufiihrendes umfangreiches Arbeits- 
_ programm zu gewinnen. 


| II. Apparatur. 

{ Die Messungen wurden mit dem Pautschen [P 48] Massenspektro- 

_ meter von 60° Ablenkwinkel und 20 cm Kriimmungsradius durchgefthrt. 

_ Um bei den hohen Massenzahlen des Bleis die Isotopenhaufigkeiten mit 

einer Genauigkeit von einigen Promille messen zu kénnen, ist ein sehr 
hohes Auflésungsvermégen des Spektrometers erforderlich, d.h. die 
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Linien der einzelnen Massenzahlen miissen véllig voneinander getrennt 
so scharf abgebildet werden, daB ihre 1°/o)-Wertsbreite geringer als ihr 
gegenseitiger Abstand ist. Dies ist bei dem geringen Abstand benach- 
barter Pb-Isotope von 0,9 mm in der Bildebene nicht leicht zu erreichen 
und verlangt vor allem eine gute Durchbildung des ionenoptischen 
Strahlenganges. Der wesentliche Teil der experimentellen Arbeit bestand 
daher darin, das Auflésungsvermégen des Spektrometers so weit heraut- 
zusetzen, daB es fiir eine sichere Messung der Blei-Isotope ausreicht. Das 
bringt wiederum mit sich, daB alle Betriebsbedingungen in ihrer Kon- 
stanz und Stabilitat dem hohem Auflésungsvermégen angepaBt werden 


Fig. 4. Querschnitt durch die Ablenkkammer im 60°-Magnetfeld; auf jeden der beiden, in die Vakuum- 

kammer fest eingeschweiBten Polschuhe (A) sind vier Eisenklétzchen (K) aufgesetzt. Durch Verschieben 

von K in Pfeilrichtung wird die Lage und die Kriimmung des effektiven Polrandes P.s¢und damit die Brenn- 

weite der magnetischen Linse so gewdhlt, da8 der Bildpunkt (Konvergenzwinkel w) genau im Auffangerspalt 
liegt. AuBerdem la8t sich damit der Offnungsfehler wesentlich herabsetzen. 


muBten; z.B. wird von der Beschleunigungsspannung und dem Magnet- 
feld fiir die Dauer einer Messung eine Konstanz auf 1074 bis 10~° ver- 
langt. Alle die Ionenstromstarke beeinflussenden Betriebsgr6Ben miissen 
auf 19/5) konstant sein, um Intensitatsschwankungen auszuschalten. Es 
soll im folgenden nicht auf alle technischen Einzelheiten! eingegangen, 
sondern nur die wichtigsten Ma8nahmen zur Erzielung des hohen Auf- 
lé6sungsvermégens und zur genauen Messung beschrieben werden. 


Bereits friiher hatte sich gezeigt, da8 durch Anbringen von verstell- 
baren Eisenteilen an den Polschuhen die Abbildungseigenschaften des 
magnetischen Sektorfeldes wesentlich verbessert werden kénnen; in 
einer weiteren Arbeit gemeinsam mit H. Bucka2? wurde daraufhin der 
EinfluB des magnetischen Streufeldes auf die Lage des Bildes genauer 
untersucht. Die Brennweite der magnetischen Linse wird namlich durch 
Lage und Kriimmung des effektiven Polrandes — das ist etwa die 
magnetische Aquipotentialflache H=4H,,,., — stark beeinfluBt; bei 
einem Offnungsverhaltnis von 1:40 bis 1:20 macht es sich schon als 
sehr stérende Linienverbreiterung bemerkbar, wenn das Bild nicht genau 
in der Ebene des Auffangerspaltes liegt. Durch ,,Verbiegen‘ des effek- 
tiven Polrandes mittels der an den Polschuhen angebrachten, verschieb- 
baren Eisenklétzchen (Fig. 4) laBt sich das Bild des Eintrittsspaltes an 


1 Diese werden in einer demnachst erscheinenden Arbeit besonders behandelt. 
2 Veréffentlichung in Vorbereitung. 
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die richtige Stelle bringen und auBerdem der Offnungsfehler der magneti- 
schen Linse stark herabsetzen, so da8 man tatsiichlich eine Halbwerts- 
breite der Linie erhalt, wie sie allein durch die Spaltweiten v orgegeben ist. 

Die Justierung aller fiir den Strahlenverlaut maBgeblichen Para- 
meter — Magnetpolschuhe, EinschuB8winkel, Linsen- und Ziehspannungen 
in der Ionenquelle, Raumladungsdichte der ionisierenden Elektronen, 


Starke und Orientierung des Fiihrungsfeldes fiir die Elektronen —, die 
sich alle in komplizierter Weise gegenseitig beeinflussen, wurde vor jeder 
Ap 8 
100 
fo 


50 


20 
Spoltbreite 
10 +h 
iad 


42 


g7 
Cis 


Fig. 5. Linienform fiir Rb 85 (bei U; = 2 kV) bei verschiedenen Drucken des Restgases in der Apparatur. 
Als MaB fiir den Gasdruck ist der jeweilige Strom eines Philips-Manometers angegeben. 


2A <40~ Torr, 
20nA ~~ 10-* Torr, 
70 uA ~ ~ 10 Torr. 


Messung empirisch vorgenommen. Dabei hat sich die Verwendung eines 
Oszillographen als auBerordentlich niitzlich und wertvoll erwiesen ; durch 
standiges automatisches Vorbeifiihren des interessierenden Teiles des 
Spektrums und Aufzeichnen der Intensitatsverteilung auf einem BRAUN- 
schen Rohr kann man sofort den EinfluB8 aller MaBnahmen erkennen 
und in verhaltnismaBig kurzer Zeit auf ein Maximum an Intensitat und 
Auflésungsvermoégen justieren. 

Besondere Beachtung verdient weiterhin die Streuung des Ionen- 
strahls im Restgas der Apparatur. Fig. 5 zeigt die punktweise ausgemes- 
sene Linienform bei Rb 85 in logarithmischem IntensitatsmaBstab bei 
verschiedenen Gasdrucken. Bei guter Justierung der Apparatur sind 
die Linien bis zu einigen Prozent der Maximalintensitat herunter stets © 
so scharf, wie es allein durch die Spaltweiten (im allgemeinen je 0,1 mm) 
bedingt ist, aber dann schlieBen sich bei nicht sehr gutem Vakuum lange 
Fliigel an, die sich tiber mehrere Nachbarmassen hin erstrecken und dort 
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als Untergrund deren Intensitét verfailschen. Mit der Messung kann 
erst begonnen werden, wenn nach geniigend langem Ausheizen der 
Apparatur und Entgasen der Ionenquelle, insbesondere der zu messenden 
Probe selbst, der Restgasdruck unter 10~* Torr gesunken ist; die Inten- 
sitat geht dann schon bei etwa 1/; Masseneinheit neben der Linienmitte 


auf < 49/5) zuriick. 


Definieren wir als Auflésungsvermégen 4, = M/A M,, wobei AM, derjenige 
Abstand in Masseneinheiten von der Linienmitte ist, bei dem noch der Bruch- 
teil p der Maximalintensitat vorhanden ist, so ergeben sich fiir die beste Kurve 


der Fig. 5 folgende Zahlenwerte: 


Asgy = 3000; Ayoy% = 1500; A5% = 1200; Agu = 1000; 


Ayy% — 850; 


A59),, = 560; Ago 


= 340; A19,, = 210. 


/00 


Bei den spateren Bleimessungen wurden 6tters noch bessere Werte erreicht bis 
zu 4 10/,, = 500, da eine vorgenommene Erhéhung der Beschleunigungsspannung U, 


Jéu 7:7 


208 207 206 204 
Fig. 6. Intensitatsverteilung im Massenspektrum 
des Bleis. Spaltweiten je 0,1 mm. Halbwertsbreite 
der Linien = 1/8 ihres Abstandes. Reststrom zwi- 
schen den Linien < 1°/),. Die Linienunsymmetrie in 
der Figur ist durch die Relaxation des Schreibers 
vorgetauscht. E.U. = Empfindlichkeitsumschaltung 

des Verstarkers. 


von 2000 V auf 3500 bis 4000 V die 
Linienverbreiterung durch Gasstreuung 
noch merklich verringert. 

Fig. 6 zeigt an einer Schreiber- 
kurve die erreichte Auflésung im 
Spektrum eines gewohnlichen Bleis. 

Zur Verstarkung des Ionen- 
stroms wurde an Stelle des friiher 
benutzten R6dhrengalvanometers 
mit Elektrometerréhre T 114 ein 


MeBverstarker mit Schwingkondensator verwendet. Eine starke Gegen- 
kopplung im Gleichstromzweig sorgt fiir eine exakte Proportionalitat 
der Ausschlage und Konstanz des Verstarkungsfaktors unabhangig von 
speziellen Eigenschaften und etwaigen Schwankungen des eigentlichen 
Verstarkers. Die Nachweisgrenze ist etwa die gleiche wie mit der Elektro- 
meterréhre und liegt bei einigen 107° Amp; ein wesentlicher Vorteil 
bei der praktischen Benutzung ist aber die gréBere Stabilitat des Null- 
punktes sowie die genau lineare Beziehung zwischen Ionenstrom und 
Galvanometerausschlag und die einfache MeBbereichumschaltung. Zum 
AnschluB des Oszillographen kann die Ausgangsspannung entweder 
direkt oder logarithmiert — iiber zwei Selengleichrichter als Widerstand 
mit logarithmischer Kennlinie — abgegriffen werden. 

Fehler in den Messungen kénnen noch entstehen durch die Sekundar- 
elektronen, die vom Ionenstrahl an den Wanden des Rohres oder an den 
Spaltkanten ausgelést werden, wenn diese den Auffanger erreichen. So 
wurden neben sehr intensiven Linien im Spektrum negative Stréme von 
0,014 bis 0,5% von J;,. beobachtet!. Abhilfe gegen diesen Effekt bringen- 

1 Gelegentlich friiherer Messungen wurde fiir die von SOj-Ionen an Cu-Be 


ausgelésten Elektronen in einer Gegenfeldmethode die Energieverteilung gemessen, 
es ergab sich dafiir eine Exponentialfunktion mit einem Dekrement von 0,5 eV. 
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eine zusatzliche Blende sowie einige Volt Gegenspannung am Auffanger 
oder ein schwaches Magnetfeld, das die Elektronen seitlich ablenkt. 


III. Messungen. 


Als geeignete chemische Verbindung zur massenspektrometrischen 
Untersuchung erwies sich das Bleisulfid. Bei den Uranerzen wird aus 
der salpetersauren Minerallésung das Blei ausgefallt und von den grébsten 
Verunreinigungen abgetrennt, Beimengungen anderer Elemente bis zu 
etwa 30% stdren kaum; bei Proben gewoéhnlichen Bleis kann der Blei- 
glanz unmittelbar genommen werden. 

Das PbS wird aus einem kleinen eisernen Tiegelchen mit Heizwendel 
— Cu- und Ni-Tiegel sind ungeeignet, da sie mit PbS reagieren — bei 
etwa 300 bis 500° C verdampft und in einer ElektronenstoB-Ionenquelle 
ionisiert. Eine Menge von 10 bis 30 mg PbS reicht aus, um viele Tage 
lang experimentieren zu kénnen. Zu Anfang ist das Haufigkeitsverhalt- 
nis der gebildeten Ionen Pb*:PbS~ etwa 1:2, nach einiger Zeit und bei 
héheren Ofentemperaturen steigt es auf 10:1 und mehr an. 

Bei allen Proben wurden die Isotopenhaufigkeiten sowohl beim Pb* 
wie beim PbS~ gemessen, durch diese gegenseitige Kontrolle werden 
Fehlerméglichkeiten durch etwaige Belegung einer Massenzahl mit 
fremden Ionen ausgeschlossen. Die Ionenstréme beim PbS* wurden mit 

_ den bekannten Haufigkeiten der Schwefelisotope [N 38a, MT 50] um- 
gerechnet, ebenso bei M 204 aus.dem stets mitgemessenen Hg 202 der 
Anteil Hg 204 — einige Prozent des Pb 204 — korrigiert. 

Jedes Verhaltnis zweier Isotope in einer Probe wurde an mehreren 
_ Tagen aus je einigen MeBreihen bestimmt, um zufallige Fehler auszu- 
schlieBen. In der folgenden Tabelle wird ein Beispiel einer einzelnen 
solchen MeBreihe gegeben: 


H M R c ; Galvanometerausschlage 
| | | 
206 | 74802 | 96, 5°" ]96,0 P95," “D5S,5°)" 95,5] 95.9 
207 : 14802 74,5 74,45 86 73,9 73,8 74 74,0 
tie a eT Fe ee cr ee 
206 
. Jae ; 0Q+ 200 
Mittel: 77,3-0,1; Umschaltfaktor fiir Empfindlichkeit: ee zs 


—____—__ = 135. 
7480 Q + 20Q z 


Ergebnis der MeBreihe: 207:206 = 15,45 + 0,02:100. 


207 und 1%, von 206. 

Um einen etwaigen kontinuierlichen Intensitatsgang unschadlich zu machen, 
wurde stets in abwechselnder Reihenfolge gemessen, also z. B.: 206—207— 207306; 
i der Auswertung je zwei benachbarte Galvanometerausschlage fiir jedes Isotop 


ihe 


Restintensitat zwischen 206 und 207:5 mm Galvanometerausschlag = 79/)) von — a 
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gemittelt und dann der Quotient gebildet. Ag in der Tabelle ist der fiir den Emp- 


findlichkeitsbereich des Verstarkers maBgebende Widerstand, an dem die Gegen- 
1 5SomA 


kopplungsspannung abgegriffen wird. Empf. = Ret 1/5, -; dabei ist Sp = <r 


Bei sehr groBen Haufigkeitsunterschieden benachbarter Isotope wurde der 
gemessene Ionenstrom des seltenen Isotops korrigiert um den Untergrund, der von 
den Linienfliigeln des haufigen Isotops verursacht wird. Diese Korrektur betrug 
nie mehr als einige Prozent des MeSwertes. 

Da zum Auswechseln der Probe die Apparatur gedffnet und an- 
schlieBend 2 bis 3 Tage gepumpt und ausgeheizt werden muBte, bis das 
Auflésungsvermégen zur Messung ausreichte, konnte bei Serienunter- 
suchungen durchschnittlich eine Probe pro Woche gemessen werden. 


IV. Ergebnisse (vgl. dazu auch Fig. 7). 
IV. A. Radiogenes Blet aus uranhaltigen Mineralen. 


1. Chingolobwe, Katanga (Belgisch-Kongo). Es wurden drei schwarze 
Pechblenden, mit A, B und C bezeichnet, untersucht. Die Isotopen- 
zusammensetzung des daraus abgetrennten Bleis ergab sich zu: 


| 204 | 206 | 207 | 208 
| 
A a | 100 | 614404 | 0,1540,02 
B _ | 100 lve 6ytd 20G8r oy 0,15 + 0,02 
| = | 100 | 6,130,05 0,17 +0,03 


Den Anteil Pb 208 erklaren wir, da die Minerale thoriumfrei sind!, durch 
eine geringe Beimischung von gewohnlichem Blei — der entsprechende 
Anteil Pb 204 liegt unter der Nachweisgrenze — und korrigieren ent- 
sprechend auf 207 mit dem 0,4fachen. Wir erhalten dann fiir das AcD/ 
RaG-Verhaltnis und daraus fiir das Alter bei den drei Mineralen: 


100 AcD/RaG Alter 


IN 6,08 -- 0,1 640+ 30 Ma 
B 6,05 + 0,03 630-+10 Ma 
C 6,06 + 0,05 633415 Ma 


Fiir alle drei Minerale ergibt sich innerhalb der MeBgenauigkeit der 
gleiche Wert, so daB8 das Ergebnis der Probe B mit den geringsten 
Fehlergrenzen als das AcD/RaG-Alter von Katanga bezeichnet werden 
kann. 


1 Nach Aktivitaétsmessungen von HourerMaNns und Mitarbeitern. 
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2. Uluguru-Gebirge (Ostafrika). Gut ausgebildetes eréBeres Stiick 
reimer schwarzer Pechblende. Isotopenzusammensetzung des Bleis: 
eR a RE Eee oe 


204 206 207 208 


(< 0,003) 100 6,06 + 0,02 0,105 +--+ 0,007 


100 AcD/RaG: 6,02+ 0,02 Alter: 620+ 7 Ma 


3. Schmiedeberg (Erzgebirge). Im Gegensatz zu den vorigen kommt 
bei den folgenden Proben die Pechblende nur in feinverteilter Form 
vermischt mit anderen Erzen, darunter Blei, im Gestein vor. Die Isoto- 
penmessung ergab: 


204 206 207 | 208 


0,67 +0,01 100 14,8+0,1 | 25,3+0,1 


Wie das Spektrum zeigt, ist diese Probe in erheblichem MaBe mit ge- 
wohnlichem Blei verunreinigt, so daB es fiir die Korrektur nicht nur 
auf dessen Menge, sondern auch auf seine genaue Isotopenzusammen- 
setzung ankommt, die zunachst unbekannt ist. Eine Aussage dariiber 
kann man sich auf folgendem Wege verschaffen: 


Das 208/204-Verhaltnis im Mineral stimmt etwa mit den y-Werten der in der 
weiteren Nachbarschaft (B6hmen, Sachsen) vorkommenden gewohnlichen Bleierzen 
tiberein [N7TM 40]; einfach eines von diesen zu benutzen, wiirde aber eine gewisse 
Willkiir bedeuten. Eine andere Méglichkeit ist die, da8 man mit dem gefundenen 
y-Wert in das von HouTEermans [Hts 47] nach den Nigerschen Messungen ent- 
worfene Bleidiagramm (,,Isochronenfacher“) eingeht und die zu diesem y-Wert 
gehdrigen g- und f-Werte entnimmt, diese mit der gemessenen 204-Haufigkeit 
multipliziert und als Korrekturen von 206 und 207 in Abzug bringt, um das wahre 
RaG und AcD zu erhalten. Dieses Verfahren hat den Nachteil, da8 man die relativ 
groBere MeBungenauigkeit des Isotops 204 in die Korrekturen hineinverschleppt, 
was sich, wenn die Korrekturen von der gleichen GréBenordnung sind wie die 
Gesamtintensitat, als groBe Unsicherheit im AcD bemerkbar macht. Es wurde 
aus diesem Grunde bei dieser und der nachsten Probe folgendes Verfahren ange- 
wandt: Zum gemessenen y-Wert werden aus dem Bleidiagramm oder durch Mitte- 
lung iiber geeignete Erze der Nrerschen Tabelle nicht die «- und f-, sondern die 
_ Quotienten «/y = 206/208 und f/y = 207/208 entnommen, mit der gemessenen 
_ 208-Haufigkeit multipliziert und so als Korrekturen fiir gew. 206 und gew. 207 
benutzt. Neben der gréBeren relativen Genauigkeit der 208-Messung hat dieses 
: Verfahren den weiteren Vorteil, daB die Quotienten «/y und f/y bei den in Frage 
kommenden gew. Bleierzen weniger streuen, als die «- und f-Werte selbst. 

Immerhin liegt in jeder groBeren Korrektur an der gemessenen 207-Haufigkeit 
— sie betragt hier 70% — eine betrachtliche Unsicherheit; die sehr viel gréSeren 
Fehlergrenzen im AcD/RaG-Alter bei den durch gew. Pb verunreinigten Mineralen 
gegeniiber denen bei reinen Pechblenden sind dadurch bedingt. Um gute Resultate 
mit der AcD/RaG-Methode zu erhalten, ist es daher von groBter Bedeutung, ein 
Aufbereitungsverfahren, z.B. eine Flotation, zu entwickeln, mit dem das gew. Blei 
in der Gesteinsprobe vor der Auflésung des Urans weitgehend abgetrennt werden 
kann. : 
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Wendet man das geschilderte Korrekturverfahren auf die Schmiede- 
berger Probe an, so errechnet sich mit «/y=0,474-+ 0,004 und p/y = 
0,411-+0,004 die Isotopenzusammensetzung des beigemischten ge- 
wohnlichen Bleis zu: 

0,67 12,0+0,1 10,4-+0,1 2553 


Nach dessen Abzug von den gemessenen Isotopenhaufigkeiten der Probe 


ergibt sich: 
RaG: 88,0+0,1 AcD: 4,4+0,15 


Daraus: 
100 AcD/RaG: 5,00+0,15 Alter: 210-- 50 Ma 


Vom Gesamtblei sind: 


Gewohnliches Blei: 34,4 % RaG: 62,5% AcD: 3,12% 


4, Mansfeld. 


204 206 | 207 208 


0,688-40,01 | 160 antiae a 15,44-0,03 |  26,33-+0,05 


Zum gemessenen y gehort «/y=0,48 und f/y=0,406+ 0,003. Daraus 
errechnen sich die Anteile von gewohnlichem Blei: 


0,688 12,64+0,1 10,69 + 0,08 26,33 
Also: 
RaG: 87,36+0,1 AcD: 4,75-40,1 
Daraus: 
100 AcD/RaG: 5,44-+0,1 Alter: 395+35 Ma 


Vom Gesamtblei sind: 


Gewohnliches Pb: 35,35 % RaG: 61,32% AcD: 3,33% 


5. Thorit von Twedestrand (Siidnorwegen). 


0,015+0,01 6,22 + 0,07 | 74,0+0,2 
Hier 1aBt sich wegen des ThD-Gehaltes nicht entscheiden, ,,welches‘‘ 
gewohnliche Blei zur Korrektur zu benutzen ist; es werden fiir dessen 
Isotopenzusammensetzung mittlere Werte von « = 18, 8 = 15 und y= 38 
angenommen. 
Dann sind die Korrekturen fiir gewéhnliches Blei: 
0,015 0,27+0,18 . 0,23 + 0,15 0,57 + 0,38 
Also: 
RaG: 99,73+0,18 AcD: 5,99-+0,15 ThD: 73,43+0,4 


__ 
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Daraus: 


100 AcD/RaG: 6,00+-0,15 


Vom Gesamtblei sind: 
Gewohnliches Pb: 


0,6 % RaG: 55.4% 


Alter: 610-+ 50 Ma 


7NCoN DY Tene WE Eo S/8 ThD: 40,75 % 


Beachtenswert ist, daB auch hier die Unsicherheit im Alter allein durch die Korrek- 
tur fiir das beigemischte gewohnliche Blei verursacht wird, obwohl dessen Gesamt- 
anteil nur 0,6% ausmacht, den man nur durch die 0,009% betragende Pb 204- 


Intensitat bei der Messung erfassen kann. 


Aus dem Verhialtnis ThD/RaG 1laBt sich 


— vorausgesetzt, daB kein 


Verlust im Mineral eingetreten ist — das heutige Th/U-Verhaltnis im 
Mineral ausrechnen, es ergibt sich zu: Th/U I = 2,35. 


Pechblende 
Yuguru-beb. 
(Ost-Afrika) 


700 


<G003 


Pechblende 100 


Monsteld 
: 0888 a as 
ray ‘a 
Thorit 700 
Iweaestrand : abe 
(Norwegen) | 


0,075 
+ 


bew. Bleiglanz fag, 
Meggen (west) 


204 206 207 =208 


Fig. 7a—d. Beispiele von Massen- 
spektren des Bleis. a) Fast reines 
Uran-Zerfallsblei; b) Uran-Zerfalls- 
blei, vermischt mit gewdhnlichem 
Blei; c) Zerfallsblei von Uran und 
Thorium, wenig gewohnliches Pb; 
d) gewodhnliches Blei. 
Berichtigungshinweis: bei a) ist der 
Anteil Pb 207 schraffiert gezeichnet 
zu denken. 


IV. B. Gewéhnliches Ble. 


1. Meggen (Westfalen). Von den untersuchten zwei Proben ist A ein 
bei der Entstehung des Kieslagers ausgeschiedener Bleiglanz, der aus 
dem derben Kiesstiick herausprapariert wurde. Er enthalt nach dem 
mikroskopischen Befund noch etwa 5 bis 7% Zinkblende und Pyrit. 
Probe B ist derber Bleiglanz ohne Verunreinigungen aus einer Stérungs- 
kluft, aus dem primaren Bleiglanz umgelagert. 


Isotopenzusammensetzung : 


204 | 206 
A | 5,43 + 0,02 100 
B | 5,44+0,02 100 


207 . 208 
86,4 + 0,3 | 211,0+1,0 
86,0 40,2 | 210,3 + 1,0 
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Innerhalb der Fehlergrenzen stimmen die beiden Proben tberein. Ob 
die geringe Differenz der Mittelwerte durch eine etwaige Aufnahme von 
an RaG, AcD und ThD drmerem Blei bei der Umlagerung zu erklaren 
ist, kann aus diesen beiden Messungen allein nicht entschieden werden; 
dazu wire es erforderlich, die Streuung der Zusammensetzung zwischen 
vielen Proben des gleichen Vorkommens zu untersuchen. 

Unter Benutzung der HourermANsschen Werte fiir die Zusammen- 
setzung des Urbleis [Hts 47] erhalt man fiir das chemische Th/U-Ver- 
haltnis im Muttergestein dieses Bleiglanzes den Wert 3,92. 


2. Schapbach (Schwarzwald). 


204 | 206 | 207 | 208 


5,39 + 0,02 100 | 84,0+0,3 208,1 + 0,2 


Th/U im Muttergestein: 3,70. 


Auf eine Altersberechnung bei den gewohnlichen Bleierzen soll hier 
verzichtet werden, da die Genauigkeit, mit der die Zusammensetzung 
des Urbleis bisher bekannt ist [Hts 47, Hol 47], bei diesen Proben nicht 
ausreicht, um sinnvolle Resultate zu erhalten. 


Es sei nochmals ausdriicklich betont, daB der Schwerpunkt der vor- 
liegenden Arbeit in den gemessenen Isotopenhaufigkeiten mit einer 
Fehlergrenze von wenigen Promille liegt. Die daraus errechneten Alter 
der radioaktiven Minerale erheben noch nicht den Anspruch, auf jeden 
Fall mit den wahren Mineralaltern iibereinzustimmen; es ist stets zu 
bedenken, in welcher Weise die AcD/RaG-Alter definiert sind und daB 
dabei noch andere Einfliisse, wie selektiver Verlust an Uran, Emanation 
oder Blei oder auch eine Mitnahme von friiher gebildetem Zerfallsblei 
bei der Mineralbildung eine Rolle spielen kann. Zuverlassige Aussagen 
dariiber und tiber das wahre Alter kénnen gemacht werden, sobald 
die von HoUTERMANS und Mitarbeitern ausgefiihrten Untersuchungen 
nach den anderen Methoden — chemisch, RaD und ThB — abgeschlossen 
sind und mit den massenspektrometrischen verglichen werden kénnen. 
Nach den vorlaufigen Ergebnissen! scheinen sie bei den meisten Proben 
mit den hier angegebenen AcD/RaG-Altern iibereinzustimmen; Un- 
stimmigkeiten — durch Blei- oder Emanationsverlust zu erklaren — 
sind noch bei dem Thorit von Twedestrand und bei der als ,, Mansfeld‘ 
bezeichneten Probe vorhanden. Eine ausfiithrlichere Diskussion dieser 
geologischen Fragen soll demnachst an anderer Stelle gegeben werden. 


1 Private Mitteilung. 
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Die in den Tabellen angegebenen Fehlergrenzen des Alters sind die 
aus den Fehlergrenzen der Messung und der Unsicherheit im abzu- 
ziehenden gewohnlichen Blei errechneten Werte: etwaige Unsicherheiten 
in den Werten der Zerfallskonstanten wurden nicht beriicksichtigt. 
Sollten sich hier in Zukunft noch Anderungen ergeben — insbesondere 
die Zerfallskonstante des AcU und damit der Wert von 4,6% fir das 
heutige Aktivitatsverhaltnis der beiden Uranreihen ist darauf von 
groBem Einflu8 —, so waren die Altersangaben aus den gemessenen 
Isotopenverhaltnissen neu zu berechnen. 


Mein besonderer Dank gilt Herrn Prof. Dr. W. Paut fiir standige 
Forderung der Arbeit und wertvolle Ratschlage bei ihrer Ausfiihrung. 
Herrn Prof. Dr. F. G. Hourermans danke ich fiir die Uberlassung des 
aus den Mineralen von Katanga, Schmiedeberg, Mansfeld und Twede- 
strand abgetrennten Zerfallsbleis, fiir vielfache Anregungen und aus- 
fiihrliche Diskussionen. Ich danke weiter meinem Vater, Prof. Dr.-Ing. 
H. EHRENBERG, Meggen, fiir die Uberlassung der Pechblende vom 
Uluguru-Gebirge und die beiden Meggener Proben, sowie fiir lager- 
stattenkundliche Diskussionen. Der Deutschen Forschungsgemeinschaft 
danke ich fiir ein einjahriges Stipendium und fiir die Uberlassung von 
Apparaten. 
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Der Energie-Impulstensor in der 
phiinomenologischen Theorie der Supraleitung *. 
Von 
F. BEcK. 

(Eingegangen am 16. Oktober 1952.) 


In einer vorangegangenen Arbeit [1] wurde gezeigt, daB die notwendig sich er- 
gebende Unsymmetrie des elektrodynamischen Welttensors bewegter K6rper [2] 
nicht gegen die Allgemeingiiltigkeit des Energietragheitsgesetzes in der PLANcKschen 
Form versto68t. Eine im Anschlu8 daran durchgefiihrte Untersuchung des unsym- 
metrischen ScHUBERTschen Ansatzes [3] fiir den Welttensor der Suprastr6mung 
ergab, daB dieser, von der skalar linearen Form der Theorie ausgehende Ansatz 
nicht der einzig mégliche ist und in gewisser Hinsicht zu unplausiblen Folgerungen 
fiihrt (s. die Einleitung zu dieser Arbeit). Diese Arbeit will zeigen, wie sich die 
Lonpvon-v. Lauveschen elektrodynamischen Grundgleichungen und der Energie- 
Impulstensor in einer den Zusammenhang zwischen den beiden Feldvektoren 9! 
und & offen lassenden, nichtlinearen Theorie LoRENTz-invariant formulieren lassen. 
Ein dadurch in der ersten Lonponschen Gleichung sich ergebender Zusatz ist klein 
von relativistischer Gro8enordnung, wahrend Unsymmetrie des Welttensors nur 
noch im nichtskalaren Fall auftritt, was wegen des Impulssatzes, der in diesem 
Fall Drehmomente auf die Materie liefert ([4], §13 h), auch berechtigt ist. 


L*a? 


I. Evnlectung. 

Fir die linear skalare Theorie der Supraleitung hat G. U. ScHu- 
BERT [3] einen unsymmetrischen Welttensor aufgestellt, der es gestattet, 
Energie- und Impulssatz invariant.zu formulieren, so daB beide im Ruh- 
system mit den durch M.v. LAvE (([4], §§ 5 und 13) in allgemeiner Form 
abgeleiteten Erhaltungssadtzen iibereinstimmen. SCHUBERT geht dabei 
von der LoRENTZ-invarianten Form der Lonponschen Feldgleichungen 
in der Form 


c2 Rot (AA!) = —M (1-4) 
aus. A’ ist der Supraleitungsanteil der Viererleitung: 
Ab == Pit (WY BY) Yous (1.2) 


A die Supraleitungskonstante der linear skalaren Theorie. In dreidimen- 
sionaler Schreibweise, aber giiltig fiir jedes Bezugssystem, lautet (1.1) 


’ crot {A (9'+7'qg)t}=—G, (4.4a) 
an {A(¥' + 7'q)} + c grad (Ar!) = €, (1.4b) 
l 
ae ea = Leitungsdichte. 


* Aus dem zweiten Teil der Dissertation, Gottingen 1952. 


1 Wie in [1] halten wir uns in der vierdimensionalen Schreibweise an M. v. 
Lave [6]. 


Der Energie-Impulstensor. 330 


Das Gradientenglied in (1.1b) verschwindet im Ruhsystem des Supra- 
leiters. 

Dazu treten natiirlich die MAXweEttschen Gleichungen (in der MIn- 
KOWsSkKIschen, invarianten Formulierung), fiir die wir, entsprechend [4], 
§3b, S=M setzen: 

oor M=0, (1.3) 
AivM=P=P*1 Pp, (1.4) 
ferner die Kontinuitatsgleichung 
Dive =o, (4.5) 
die fiir das Innere des isothermen Supraleiters in 


Dives 0; Div P!=0 (1.5a) 


zerfallt, sowie das OHMsche Gesetz fiir den Stromanteil der OHmschen 
Elektronen 


A” == rY mM]. (1.6) 


Die Lonponschen Gleichungen unterscheiden sich vom OuMschen 
Gesetz dadurch, daB sie keine Materiebeziehung darstellen, von der die 
Feldgleichungen unabhangig sind, sondern selbst zu letzteren geh6ren. 
Der Mechanismus der Supraleitung wird damit ins Feld einbezogen, 
wahrend die OuMschen Leitungselektronen in bezug auf Kraft- und 
Impulsiibertragung bekanntlich zur Materie gehéren. Dementsprechend 
kommt den Supraelektronen ein eigener Welttensor zu und die auf die 
Materie (OHMsche Elektronen und Rest-Ionen) iibertragene Viererkraft- 
dichte ergibt sich aus der Gleichung 


F=—Aiv(M+S'). (1.7) 
Dabei ist M der in diesem Falle (¥ =) symmetrische MINKowsKI- 


Tensor, S’ der zu ermittelnde Welttensor der Suprastrémung. Bei Hinzu- 
nahme eines Materietensors U miiBte, entsprechend [1] gelten 


Aiv(M+ S'+ U)=AivT=0, (1.8) 
(MSU) Gat pe PS + Oe = lea. (89) 

Wegen der Symmetrie von M fiihrt (1.9) auf 
Uap — Upa = —(Sup— Spa): (1.10) 


Fiir den Tensor S’ setzt nun SCHUBERT an: 


Sea Ps 85 (A' Ph}. sets ohh Aa) 
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Das bedeutet fiir die einzelnen Komponenten 


< ~ a l)s Lr(,- yl) p2 b p22 
Sh =A(H +7 gy) (Sit e' m) Fo ASP + ei +r )e—r Fj 


Shy = teak schol @+7'a) 
. (1.144) 

Sip Laide! + olay | 

So=—Wi=—GAS) +H Ge +7) e—7 Fi) 


mit dem Wert von 7! aus (1.1a, b). Die Divergenz von S’ wird fiir den 
homogenen Supraleiter (A raumlich konstant) unter Verwendung der 
Feldgleichung (1.1) 


At ws = Pei (4.42% 
Mit é 
AivM =—[P, M]=—[P* + P, M] (1.12) 
(s. [5], Gl. (19.7)) fithrt dies nach (1.7) auf die Kraftdichte 
=, PA | (1.13) 


F ist in seinen rdumlichen Komponenten identisch mit der aus dem 
re eee fiir den homogenen Supraleiter folgenden Kraftdichte (([4], 

Gl. (13.10)), wahrend die Leistungsdichte die vom Oumschen Strom her- 
riihrende JouLEsche Warme enthalt. 

Der ScuuBERTsche Ansatz ist, wie aus (1.11) desenenety unsymme- 
trisch. Im BN gate des isotropen Supraleiters, in dem der raumliche 
Spannungstensor S;, nach (1.11a) symmetrisch ee enthalt Si, zwar 
den mit der Suprastrémung verkniipften Impuls g’= Ao! 9! ([4], §13a), 
aber in Sj, fehlt die entsprechende Energiestrémung. Die Hinzunahme 
eines Materietensors U gema (1.8) und (1.10) kénnte nun diese Unsym- 
metrie fiir den Welttensor T des Gesamtsystems Supraleitung und 
Materie beseitigen. In U), wiirde dann der Sj entsprechende, in Si, 
fehlende Energiestrom stehen. Es erscheint jedoch wenig befriedigend, 
wenn im Materietensor ein Energiestrom auftritt, der mit der Supra- 
stromung verkniipft ist, da doch, wie oben ausgefiihrt, der Mechanismus 
der letzteren ins Feld einbezogen ist und ihren Ausdruck im Tensor S! 
findet. Wir wollen daher einen anderen Weg einschlagen. Der ScHu- 
BERTsche Ansatz (1.11) beruht einmal auf der Giiltigkeit der Feld- 
gleichung (1.1), zum anderen auf der Behandlung von 4 als stromunab- 
hangige Konstante. Zunachst werden wir zeigen, daB die letzte Annahme 
fiir die relativistische Form der Theorie nicht gerechtfertigt erscheint 
und daraufhin (1.1) durch eine allgemeinere, der nichtlinearen, nicht- 
skalaren Theorie Rechnung tragende Gleichung ersetzen. Damit laBt 
sich dann fiir S’ ein Ansatz gewinnen, der nur dann unsymmetrisch wird, 
wenn die Suprastr6mung in Impuls- und Drehimpulsaustausch mit der — 
Materie tritt. 
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IT. Die verallgemeinerte Form der invarianten Feldgleichung. 

Bekanntlich kann man die nichtrelativistischen, linearen LoNpoN- 
schen Gleichungen aus der nach der klassischen Mechanik aufgestellten 
Bewegungsgleichung eines reibungsfreien, inkompressiblen Stroms 
freier Elektronen im elektromagnetischen Feld erhalten [6], [7]. Man 
hat dazu aus der Gesamtheit der Lésungen dieser Gleichung diejenigen 
auszusondern, die durch das Verschwinden des Wirbelvektors jv aus- 
gezeichnet sind und Glieder ~ v? zu vernachlassigen. 1v ist dabei gegeben 
durch 


¥ é a 
wy = rot b + ». 


MLC 


Diese Betrachtung liefert fiir die Supraleitungskonstante den Wert 

— mW 

ne 
(m — Elektronenmasse; e = Elementarladung; » = Anzahl der Supra- 
leitungselektronen in der Volumeneinheit). 

Dasselbe wollen wir jetzt in relativistischer Form durchfiihren, um 

eine Aussage tiber / in diesem Fall zu erhalten. Die Bewegungsgleichung 
des Elektronenstroms im elektromagnetischen Feld lautet dann? 


LY, (Sot Y + a x) =0 (2.1) 


(Y ist die Vierergeschwindigkeit der Elektronen!) Entsprechend der 
Forderung ww =0 sind hier die Lésungen auszusondern, fiir die die runde 
Klammer verschwindet: 


gJ OF 5 
S et 
Rot. Y = ra 


= Map (232) 
Wegen 


folgt daraus mit einer einfachen Erweiterung 


U a me ly 1 
ag me ad e ‘=e 


aa \elfe—e ¢} M\egla—® © a oe 
re) mo o'D, (a) MC 2 Jam 
0% (yas c ) Ox, (ass e ane Ol 
und dies laBt sich, da aus P=o°Y ([5], Gl. (12.10) ? 
1 . 
Pi=— o',; Py=ig! (2.5) 


1 Streng genommen miiBte man hier zum lime— 0, m—0 bei festgehaltenem 
e/m iibergehen, erst dann bildet der Elektronenstrom ein Geschwindigkeitsfeld. 
2 Bin oberer Index Null deutet an, da der Wert im Ruhsystem des Korpers 


zu nehmen ist. 
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folgt, in der Form schreiben 
c2 Rot (AP) = — M (2.6) 


mit 


Agni) Jaleo et _ orb oieaateee 
acl Vi 9) 9 | eM Bs TRS 

Hierbei ist also die ,,Konstante’‘ 2 zwar LORENTz-invariant, aber vom 
Wert der Stromdichte im Supraleiter abhangig. Dze relativistische Form 
der Theorie ist notwendig nichtlinear. Die Elektronen kénnen nur bis 
Lichtgeschwindigkeit beschleunigt werden, das gibt AnlaB zu der in 
(2.7) sich ausdriickenden Maximalstromdichte J,,=co’, die natiirlich 
praktisch auch nur anndhernd nie erreicht wird. 

Diese Ableitung, die auf der Vorstellung freier, durch das Feld be- 
schleunigter klassischer Teilchen beruht, hat natiirlich keinerlei bewei- 
senden Charakter. Da sie aber im nichtrelativistischen Fall die LonDON- 
schen Gleichungen richtig liefert, mag sie immerhin als Argument dafiir 
dienen, da8 man bei der invarianten Formulierung der Theorie A nicht 
als stromunabhangige Konstante betrachten darf. Ferner legt sie nahe 
(G1. (2.6)], in die Feldgleichung den Viererstrom P ‘und nicht die Vierer- 
leitung A’ einzufiihren. Im folgenden wird die oben gegebene Ableitung 
nur noch zur speziellen Deutung verschiedener, neu auftretender Glieder 
benutzt werden. 

Um von allen speziellen Vorstellungen frei zu sein, verallgemeinern 
wir die Feldgleichung (1.1) des Supraleiters in der Form 


Rot l= —M (2.8) 


f’ nennen wir den ,,Vierer-Supraimpuls“, da er dem von M. v. Lave 
in die nichtrelativistische Form der Theorie eingefiihrten Supraimpuls & 
entspricht (s. [4]). J’ muB8 eine eineindeutige Funktion des Vierer- 
stromes P’ sein, wir werden jedoch den funktionalen Zusammenhang im 
folgenden prinzipiell offenlassen. Speziell kann sein 


PSR, (2.9) 


wobei aber, im Gegensatz zur Darstellung mittels der Viererleitung, 
Ij auch im Ruhsystem nicht verschwindet. 
Zur dreidimensionalen Schreibweise tibergehend, setzen wir 


r, =— G,; pat, (2.10) 

und erhalten damit aus (2.8) 
, crot®=—, (2.8a) ~ 

oO 4 grady = 6. 7 (2.8b) 
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Diese Gleichungen stellen die Verallgemeinerung von (4.1a, b) dar. Neu 
ist hierbei, daB das Gradientenglied in der Beschleunigungsgleichung im 
Ruhsystem nicht zu verschwinden braucht. Seine Diskussion sei auf 
spater verschoben. 

Aus (2.8a, b) sowie den MAxwettschen Gleichungen leitet man in 
tiblicher Weise den Energiesatz ab und erhalt 


div {¢(CH]+ cx (S' + oe’ q)} — 


Gegeniiber dem Energiesatz, der sich aus der alten Form der Lonpon- 
schen Gleichungen des Ruhsystems ohne das Glied grad (c?y) ergibt, 
treten zwei Zusatze auf. Im Energiestromvektor der Term 


ox (S' + ef a), 
in der Energiedichte 


ol 
phy dp: 
0 


Zur Deutung greifen wir auf den Ansatz (2.9) zuriick und setzen, ent- 
sprechend (2.5), 


VYtoqg=n'ev; ¥ = OF. 


Dann wird mit dem Wert (2.7) fiir A 


l 2 
Ag (Bit ig! 9) eo 
v 
\i-3 


Der Energiestromvektor enthalt also die konvektiv transportierte 
Gesamtenergie der bewegten Supraleitungselektronen. Zur Deutung des 
in der Energiedichte stehenden Terms betrachten wir ihn im stromlosen 
Fall. Dann ergibt sich, wieder mit (2.7) fiir 4, 


2 
&fyagae™ [ de! = a“ =n mc*. 


Dies ist gerade die Ruhenergiedichte der Supraleitungselektronen. Fir 
den Fall 3! + 0 ist eine gesonderte Betrachtung jedes der Integrale in der 
Energiedichte nicht mehr sinnvoll durchzufihren. 

Die Betrachtung des Energiesatzes zeigt die Notwendigkeit des 
Gradientengliedes in (2.8b) fiir eine invariante Formulierung der Theorie. 


- Gerade dieses Glied ist verantwortlich dafiir, daB in der Energiedichte 
_ die Gesamtenergie der bewegten Elektronen auftritt (einschlieBlich ihrer 
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Ruhenergie). Der iibliche Ausdruck fiir die Energiedichte } (3G) =4A97 
kann als kinetischer Anteil in der relativistischen Theorie nicht exakt 
von der Gesamtenergie abgetrennt werden. Insofern kann die invariante 
Formulierung (1.1), die im Ruhsystem auf die alten Lonponschen Glei- 
chungen (ohne Gradientenglied) fiihrt, nur in der ersten Naherung richtig 
sein. Tatsichlich wird ja auch, mit dem speziellen Ansatz (2.9) und (2.7) 
fiir A 


; we! died 

Y= ho = eae (2.12) 
bis auf Glieder ~v2/c2 konstant, so daB grad y in erster Naherung ver- 
schwindet. 

Weiter zeigt (2.11), da8 nun ein dem Impuls der Supraelektronen 
entsprechender Term, namlich c?y(9’ + 'q) im Energiestromvektor auf- 
tritt, der bei der alten Formulierung fehlte. Seine Divergenz mu8 
natiirlich im stationaren Fall verschwinden. 


III. Der neue Ansatz fiir den Welttensor S'. 


Fiir den Welttensor S’ der Suprastrémung setzen wir nun an: 
ye 
Sup = 211, Ph — dap f (PaT)} (3.1) 
r 


I ist der dem Zustand P’=0 entsprechende Wert von J”. (Nach dem 


speziellen Ansatz (2.9), (2.7) wird I, =0; r at = :) S' stellt die formale 
Ubertragung des Spannungstensors der nichtlinearen Theorie ({8], s. auch 
[4], § 20, Gl. (20.25)) ins Vierdimensionale dar, wobei die dort auftreten- 
den Vektoren § und & zu Vierervektoren erganzt sind. Seine raumlichen 
Komponenten stimmen auch im Ruhsystem mit den Komponenten jenes 
Spannungstensors tiberein, bis auf den Term 


Qy x 
— 2 bye f Podly = 0? bxp f ody 
7 x (v=0) 


dering zu den Diagonalgliedern hinzutritt. Er ist nach (2.12) wieder 
von der GréBenordnung v?/c?, Fiir die Glieder der nullten Spalte und 
Zeile erhalt man 


Impulsdichte: Gi - Siy= oF Gh, 
Energiestromvektor: ©} = = Sh, = 0? x (9! + 0 a), 


ai G 
Energiedichte : W = —S),= f (3 +0'q,d6)+c2 vac 
0 


0 


“ 
ae 


~ ees 
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Energiestromvektor und Energiedichte haben die gleichen Werte, die 
bei der Herleitung des Energiesatzes (2.11) im letzten Abschnitt auf- 
traten. Damit die Energiedichte nur vom erreichten Endzustand und 
nicht von den durchlaufenen Zwischenzustanden abhangt, was nach [4], 
g20b zu fordern ist, um mit dem Experiment in Einklang zu bleiben, 


uB 
[ bir dl) 


3 


4 F ie 
unabhangig vom Integrationsweg im Raum der J) sein. Notwendig 
und hinreichend dafiir ist bekanntlich die Bedingung 


BE hy 

aT 
Mit dem speziellen Ansatz (2.9) und (2.7) fiir 2(3') ist diese Bezichung 
erfiillt, wie man leicht nachrechnet. 

Fiir die Divergenz von S’ ergibt sich (im Fall des homogenen Supra- 
leiters, bei dem keine 6rtliche Abhangigkeit des Zusammenhanges zwi- 
schen P’ und I" besteht): 

A Sag = c2{I, DivP!—[P!, Rot I'],} 
tv, im 10 xg 9 x ’ as 
é = B s : * ° 
Auf Grund der Feldgleichung (2.8) und der Kontinuitatsgleichung 
(Di iv P'=0) ist dies gleich ; 
. Aso S' = [PPM]. 


EMAL MIT = jeer 


eae 
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Dies ist eine Kraftdichte, ebenfalls von relativistischer GroéBenordnung, 
die im stationaren Zustand auf die Oumschen Elektronen ausgetibt wird. 
Sie muB durch ein Konzentrationsgefalle, d.h. durch einen hydrostati- 
schen Druckgradienten der Normalelektronen kompensiert werden. 
Diese Auffassung liegt nahe, da in der hier gegebenen Formulierung der 
Theorie die Ladungsdichte der Supraleitungselektronen von der Dichte 
des Suprastromes abhangt. 

Das Oumsche Gesetz ist entsprechend abzuandern und zwar im Ruh- 


system in 
¥" =o (© —c? grad x). (3.6) 


Eine im Ruhsystem damit iibereinstimmende, invariante Formulierung 
ist 


eee Sale M] + c2Toxd (Y,I)}. (3.7) 


Es sei noch bemerkt, ohne die Rechnung hier wiederzugeben, daB 
sich der Welttensor S’ [GI. (3.4)] aus einer LoRENTZ-invarianten LA- 
GRANGE-Funktion herleiten laBt. Die LAGRANGE-Dichte L hat dabei die 
Form | 

P 

= 4 (Rot O)? —(P",O) — (P-.@) —c? f (7, dP’) 

0 
(® = Viererpotential, I{— Rot.) Bei Variation von M ergeben sich 
die Maxwettschen Gleichungen, bei Variation von P’ die Supraleitungs- 
gleichung (3.1). Den Energie-Impulstensor S’ der Suprastrémung erhalt 
man bei bekanntem elektrodynamischem Welttensor M durch eine Va- 
riation der Koordinaten x,—>¥%x,+6&,. Die LAGRANGE-Dichte L stellt 
das zuerst von M. v. LAvE bei Anwesenheit eines Supraleiters formu- 
lierte elektrodynamische Potential ({9], [70]) in vierdimensionaler Ver- 
allgemeinerung dar. 

Der hier angegebene Welttensor S!’ [Gl. (3.1)] ist symmetrisch fiir 
den speziellen Ansatz (2.9) fiir J. Im allgemeinen Fall jedoch ist er 
unsymmetrisch, wie es schon der Spannungstensor der nichtlinearen 
Theorie ist. Dann treten aber, wie M. v. Lave auf Grund der Entwick- 
lung der nichtlinearen Theorie gezeigt hat, Wechselwirkungen (Dreh- 
momente) mit der Materie auf ({8], [4], §13h), und es muB ein Materie- 
tensor U hinzugenommen werden. Seine Divergenz- und Symmetrie- 
~eigenschaften ergeben sich aus (1.8) und (1.10), wahrend der Welttensor 
des vollstandigen Systems T=M + S'+U divergenzfrei und sy 
trisch sein muB (s. [7]). 


IV. Einflup des Gradientengliedes auf die Ergebnisse der Theorie. 


In Beschrénkung aufs Ruhsystem des Supraleiters wollen wir zum 
SchluB ausfithren, wie sich die Hinzunahme des Gradientengliedes in 
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der Feldgleichung (2.8b) auf die Entwicklung der Theorie auswirkt. 
Dazu stellen wir nochmals simtliche Gleichungen nach der neuen For- 
mulierung in dreidimensionaler Schreibweise zusammen: 

Die Maxwettschen Gleichungen (1.3), (4.4) bleiben natiirlich er- 
halten: 


: 1 a o& 
rot & = ee (I) rot § =— a aie, ar (II) 


Gap Oto ; c 
div § =0; (IIT) div E=9 = 9" + o’. (IV) 
Die abgeadnderten Lonponschen Gleichungen (2.8a, b) lauten 


e®& 


ar to gtady = © (V) 
erot 6 =— . (V1) 
Die Kontinuitatsgleichungen (1.5a) bleiben ebenfalls erhalten: 
eo! ae Ce . eo” I! + Yn 
Sa als =O: ap + divs" =0, (VII) 


wahrend das Onmsche Gesetz nun im Supraleiter lautet 
oo” =o(C—c* grad y}.. (VIII) 


Zunachst werden die Ausfiihrungen tiber Raumladungen im Supra- 
leiter geandert ({Z], §4). Dieser ist im stationaren Fall nicht mehr 
ladungsfrei, denn aus (V) und (IV) folgt 

eAy=e=o"+e 
und das ist von Null verschieden, wenn ein Suprastrom flieBt, da y, 
allerdings in relativistischer GréBenordnung, von {’ abhangt. Die Ge- 
setze iiber das Abklingen zusatzlicher Raumladungen sind wegen der 
Nichtlinearitat der Theorie nicht mehr einfach zu formulieren, jedoch ist 
das Innere des stromlosen Supraleiters nach wie vor ladungsfrei. 

Im stationdren Zustand ist zwar nicht mehr & = 0, aber er ist weiter- 
hin durch das Verschwinden des OuMschen Stromes 3” ausgezeichnet, 
so daB sich seine Diskussion auf die Behandlung der Differentialglei- 
chungen (II) und (VI) reduziert. Diese werden von der Abanderung nicht 
betroffen, man kann also die Betrachtung des stationaren Zustandes in 
der nichtlinearen Theorie, die an Stelle der Gleichung Au — 6?u=0 der 
linearen Theorie tritt ([4], §20c) tbernehmen. 

Die Lonponschen Satze iiber Dauerstréme ([4], §12c) bleiben er- 
halten. Aus (VI) folgt (mit = rot) 


c%+AU=gradyp 
und 


pee 
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Wegen 
gars 10dlys. bait 
r c.0t eae 
und mit (V) ergibt sich 
2 (grad yp) = —c grad p —c grad ¥ 


und dies liefert bei Integration iiber eine Kurve zweiter Art in einem 
mehrfach zusammenhangenden Supraleiter 


es | grad, yds=0 
Cc 
da sich das Potential y [speziell nach (2.12): 7=A- o' =f (%'”)] im ganzen 
Raum des Supraleiters eindeutig definieren laBt. 

Die Anwendungen auf nichtstationaére Vorgange bleiben, genau wie 
in der nichtlinearen Theorie, nur als Naherung fiir hinreichend schwache 
Stréme erhalten, da dann auch die hier gegebene neue Formulierung der 
Grundgleichungen in die alte, lineare Form iibergeht. 

Die Ausfiithrungen dieses Abschnitts zeigen, daB die wesentlichsten 
Aussagen der Theorie in der Form, wie sie M. v. LAvE fiir die von ihm 
aus ganz anderen Griinden eingefiihrte nichtlineare Erweiterung ab- 
geleitet hat ({S], [4], §20) auch fiir die abgednderten Grundgleichungen 
(V) und (VI) erhalten bleiben. Insbesondere kann die gesamte Thermo- 
dynamik ([{4], §17) wbernommen werden. 


Zusammenfassung. 


Durch Einfiihrung eines Vierer-Supraimpulses J” lassen sich die 
Grundgleichungen der Theorie der Supraleitung in allgemeiner Form 
LORENTz-invariant schreiben. Der Zusammenhang zwischen J’ und dem | 
Vierer-Suprastrom P!’ bleibt dabei offen. Die Betrachtung eines klas- 
sischen, freien Elektronengases legt es nahe, /’ fiir eine skalare Theorie 
mit einem stromabhangigen Faktor dem Viererstrom P! und nicht der 
Viererleitung A’ proportional zu setzen. Dies bedingt auch im Ruh- 
system des Supraleiters eine Abanderung der Lonponschen Gleichungen, 
jedoch von relativistischer GréBenordnung. Wegen der aus der rela- 
tivistischen Betrachtungsweise folgenden Stromabhangigkeit von A geht 
die Theorie notwendig in die von M. v. LAvE gegebene nichtlineare Form 
uber. Die verallgemeinerte Grundgleichung gibt die Méglichkeit, einen 
Welttensor S’ der Suprastrémung aufzustellen, der fiir die skalare 
Theorie, im Gegensatz zum ScHUBERTschen Ansatz, symmetrisch ist. 
In der nichtskalaren Theorie ergeben sich Drehmomente auf die Materie, 
wodurch die Hinzunahme eines unsymmetrischen Materietensors U not- 
wendig wird. Die Symmetrieforderung ist dann fiir den Welttensor T 
des Gesamtsystems zu erfiillen. 


~ = rR’ 
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Zur Beschreibung gebundener Zustiéinde 
in der Feldtheorie. 
Von 
WLADIMIR GLASER* und WOLFHART ZIMMERMANN. 


(Eingegangen am 20. Oktober 1952.) 


Am Beispiel unabhangiger Elektronen im vorgegebenem auBeren Feld wird — durch 

Vergleich von Konfigurationsraummethode und Feldquantisierung — eine homo- 

gene Integralgleichung abgeleitet, die gebundene Zustande in der Wechselwirkungs- 

darstellung der Feldtheorie beschreibt. Einige allgemeine Konsequenzen fiir die 

Feldtheorie, welche die Existenz gebundener Zustande mit sich bringt, werden im 
zweiten Teil der Arbeit genauer untersucht. 


Evnlettung. 

Das Verhalten eines Elektrons in einem zeitunabhangigen auBeren 
elektromagnetischem Feld 1aBt sich vollstandig durch die Lésungen (x) 
der DirAc-Gleichung 

ip 2 ie 
(Yn Bae, FP) = Fe Pn Ay) G2) (1) 
beschreiben. Es scheint jedoch fiir manche Zwecke vorteilhafter, von 
der Drrac-Gleichung zu einer ‘entsprechenden Integralgleichung, z.B. 


o(x) =go(2) — 22 lim fe” Splx—x)7,A,(@) @(2) a2 | 
© ue+0 « 

| | (2) 
=o(x)+ > lim fe” S(x—x') yA, (x) p(x) dx" | 


he a“a>+0 
—oo 


liberzugehen, worin g(x) eine Lésung der wechselwirkungsfreien Drrac- 
Gleichung ist. An die Stelle der GREENschen Funktion S,(x) kann auch 
irgendeine andere Lésung der Gleichung 


(Yu aqo +m) G2) = 01x) (3) 


treten. Wohl einer der wesentlichsten Vorziige der Integralgleichung (2) 
gegentiber der differentiellen Fassung (1) besteht darin, daB sich aus (2) 
ganz unmittelbar das asymptotische Verhalten einer Wellenfunktion @ (x) 


* Zur Zeit Zagreb (Jugoslawien), Institut fiir Physik. 

+ Von FREESE wurde gezeigt (unverdéffentlicht), daB die Integralgleichung (2) 
im allgemeinen nur einen Sinn hat, wenn der Faktor e*! mit anschlieBendem 
Grenziibergang «-> +0 in das Integral aufgenommen wird. 
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im Limes t= —oo ablesen 14Bt. Es ist nimlich 
Q(x) M(x) fir t>—oo, 


wie aus den Eigenschaften der S,-Funktion folgt. Man muB offenbar 
zwei wesentlich verschiedene Faille unterscheiden: 

I. @o (x)= 0. Die Integralgleichung (2) ist inhomogen, q(x) repra- 
sentiert die einlaufende Elektronenwelle, gibt also sozusagen den An- 
fangszustand des Elektrons fiir t= —oo. Ist aber 

II. @o(x)=0, die Integralgleichung (2) also homogen, so existiert 
keine einlaufende Welle, und die Wellenfunktion p(x) beschreibt einen 
gebundenen Zustand des Elektrons!. Im folgenden soll nun versucht 
werden, diese bekannten Zusammenhange in die allgemeine Feldtheorie 
zu ubertragen. An einem einfachen feldtheoretischen Modell, welches 
das Verhalten eines Systems von Elektronen (ohne innere Wechsel- 
wirkung) in einem zeitunabhangigen, fest vorgegebenem auBeren Feld A u 
beschreibt, wird im ersten Teil der Arbeit zunachst der Zusammenhang 
zwischen Wechselwirkungsdarstellung der Feldtheorie und Konfigura- 
tionsraummethode erlautert. Es zeigt sich dabei, daB eine weitgehende 
Analogie zwischen der Integralgleichung (2) (fiir Wellenfunktionen) und 
der Integralgleichung 


t 
P(t) —O— = coe a e*" Hy (x') Dt) dx" (4) 
fiir Zustandsvektoren der Wechselwirkungsdarstellung besteht. Be- 
schreiben namlich der Einteilchenzustandsvektor @(¢) und die Wellen- 
funktion g(x) denselben Zustand eines Elektrons im auBeren Feld 4,, 
so sind zwangslaufig die durch die inhomogenen Glieder ® und q(x) 
beschriebenen Einelektronenzusténde des wechselwirkungsfreien Sy- 
stems (A,,=0) miteinander identisch. Das bedeutet insbesondere, dab 
Lésungen g(x) der homogenen Integralgleichung (2) [y)(*)=0] auch 
Lésungsvektoren der homogenen Integralgleichung (4) [@ = 0] entspre- 
chen und umgekehrt. Genau wie im Konfigurationsraum lassen sich 
also die gebundenen Zustande als Lésungen der homogenen Integral- 
gleichung (4) kennzeichnen. Definiert man den asymptotischen Grenz- 
wert M (— oo) eines gegebenen Zustandsvektors @ (/) durch das inhomo- 
gene Glied@ der Integralgleichung (4), also 


t 


@(—co) =O) + lim fe” H, (x) O(') dx’, (5) 


he a>+0 
—oo 
so hat man wie im Konfigurationsraum folgende Fallunterscheidung: 
{ 


1 Nach Freese laBt sich beweisen (unveréffentlicht), da8 zu jedem diskreten 
_Energieeigenwert als Eigenfunktion v(x) eine Lésung der homogenen Integral- 
gleichung (2) [@)(¥) =0] gehort. 


a er 
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I. D(— co) +0. Die, Integralgleichung (4) ist inhomogen, D (— o) 
opts BG EN den Anfangszustand des Elektrons fiir t= — oo. 

Il. D(— ~©)=0. Die Integralgleichung (4) ist homogen, @(#) be- 
schreibt einen gebundenen Zustand des Elektrons. 

DaB gebundene Zustande bei dieser Definition von @(— co) asym- 
ptotisch in den Nullvektor iibergehen, ist eine Folge des ,,adiabatischen 
Einschaltens der Ladung‘‘. Ohne den Faktor e*” mit anschlieBendem 
Grenziibergang «—> +0 wiirden die in (2), (4) und (5) auftretenden 

t 


Integrale der Form f --- dé’ nicht existieren, es ist also aus mathemati- 
—oo 
schen Griinden unbedingt notwendig, den gewohnlichen Begriff des un- 


eigentlichen Integrals durch den ABELschen Grenzwert des uneigent- 
; t 


lichen Integrals lim lim f e””...d?’ zu ersetzen, dem bekanntlich alle 
a—>+0 t;>—00 fy 
Eigenschaften eines verniinftigen Integralbegriffes zukommen. 

Die angegebene Fallunterscheidung wird auch auf Mehrteilchen- 
zustiande angewandt. Es zeigt sich dabei, daB von den Zweiteilchen- 
zustanden nicht nur die Zusténde mit zwei durch das Feld gebundenen 
Elektronen durch die homogene Integralgleichung geliefert werden, son- 
dern auch die ,,gemischten“‘ Zustande, bei welchen nur ein Elektron an 
das Feld gebunden ist, wahrend das andere Elektron vom Feld gestreut 
wird. Der Grund dafiir ist leicht emzusehen: Wenn dem Zweiteilchen- 
vektor ®(¢) im Konfigurationsraum die Wellenfunktion 


(xt, x”) = gt (x1) gp? (x*) — y? (x?) ot (x?) 


entspricht, so gehort, wie sich zeigen laBt, zu dem asymptotischen Grenz- 
vektor @(— co) die asymptotische Grenzfunktion 
Go (x1, x) = qo (47) Go (x?) — Go (x*) Go (2?) - 

@ (— co) und qo (x1, x2) beschreiben den gleichen Zweielektronenzustand 
des wechselwirkungsfreien Systems. Damit ®(— co) =0 wird, geniigt 
es, wenn mindestens eine der beiden Funktionen } (x), v2 (x) verschwin- 
det, also wenigstens ein Elektron an das auBere Feld gebunden ist. 

Allgemein gilt, daB fiir n-Teilchenzustande stets ®(— oo) =0 ist, 
wenn mindestens eines der 2 Elektronen an das Feld A,, gebunden ist. 
FaBt man alle diese Zustande, sowie deren Linearkombinationen, unter 
der Bezeichnung ,,gebundene Zustande‘‘ zusammen, so wird die Gesamt- 
heit der gebundenen Zustainde durch die Lésungen der homogenen 
Integralgleichung gegeben. | 

Diese formale Definition der gebundenen Zustande liegt dem zweiten 
Teil der Arbeit zugrunde, in welchem ohne spezielle Annahmen iiber die 
Kopplungsenergie H, (x) [wie sie in der Integralgleichung (4) der Wech- 
selwirkungsdarstellung auftritt] untersucht werden soll, welche Folgen 
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die Existenz gebundener Zustinde fiir die allgemeine Feldtheorie hat. 
Die wichtigsten Ergebnisse sind folgende: Bezeichnet U(t,, t) den Ope- 
rator, der innerhalb der Wechselwirkungsdarstellung Zustandsvektoren 
zur Zeit ¢, in Zustandsvektoren zur Zeit t, iiberfiihrt, so ist der durch 
einen geeigneten Grenziibergang t,—>— ~ erklirte Operator U(— ov, ?) 
dann und nur dann unitar, wenn keine gebundenen Zustinde existieren!, 
U(— ov, t) transformiert einen Zustandsvektor @ (?) in seinen durch (5) 
erklarten asymptotischen Grenzvektor ®(— oo), Angewandt auf einen 
gebundenen Zustand gibt U(— ov, t) den Nullvektor. Fiir Streuprozesse 
ist der Operator U (¢, — co) = U(— ov, t)* wichtig, da er, angewandt auf 
einen konstanten Vektor® einen Zustandsvektor M(t) liefert, dessen 
asymptotischer Grenzvektor gerade @ ist. @(t) steht auf allen gebunde- 
nen Zustanden orthogonal und heift deswegen Streuzustand. Der Ope- 
rator U (¢, — cc) vermittelt eine ein-eindeutige Abbildung der konstanten 
Zustandsvektoren M, (— co) auf die Gesamtheit der Streuzustiande @, (2). 
Da die Streuzustande fiir sich alleine kein vollstandiges System bilden, 
ist auch U(¢,—oco) nur dann unitar, wenn keine gebundenen Zustande 
vorhanden sind. Zwischen den Operatoren U(!,—oo) und U(— ow, ?) 
bestehen die Relationen 


U (t, — co) U(— oo, t) =1—, 
U(—oo, t)U(t, — 00) =1. 


p, bezeichnet den Projektionsoperator auf die gebundenen Zustande. 
An diesen Beziehungen zeigt sich wieder, daB U(t, — 00) bzw. U(— on, #) 
nur unitér sein kann, wenn $,=0 ist, d.h. wenn das Problem keine 
gebundenen Zusténde zulaBt. U/(t,—oo) ist deshalb im allgemeinen 
nicht dazu geeignet, von der HEISENBERG-Darstellung in die Wechsel- 
wirkungsdarstellung oder umgekehrt zu transformieren, denn die Uni- 
taritat ist notwendig fiir die Invarianz der kanonischen Vertauschungs- 
relationen. Bei Systemen mit gebundenen Zustanden empfieblt es sich 
aus diesem Grund, zum Darstellungswechsel ausschlieBlich solche Ope- 
ratoren U(é,,¢) zu verwenden, die zwischen endlichen Zeiten ¢, und ¢ 
wirken. 


Im letzten Teil der Arbeit wird gezeigt, daB sich zum Operator der 
Gesamtenergie — unter gewissen Voraussetzungen — ein vollstandiges 

_ System von Eigenvektoren konstruieren 1aBt, welches in zwei Teil- 
 systeme zerfallt, deren jedes fiir sich den Raum der gebundenen bzw. 
den Raum der Streuzustainde aufspannt. Ist @,(f) Streuzustand und 


1 Vgl. hierzu auch Fusryi, S.: Nuovo Cimento 9, 846 (1952). — Ma, S. T.: 
Phys. Rev. 87, 652 (1952). — M@LLER, C.: Kgl. danske Vidensk. Selsk., math.- 


fysiske Medd. 21, Nr. 14 (1945); 22, Nr. 19 (1946). 
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gleichzeitig Eigenzustand der Gesamtenergie mit dem Figenwert E, so 
ist @,(— oo) Eigenzustand der ungestérten Energie mit dem gleichen 
Eigenwert E. 


I. Zusammenhang zwischen Konfigurationsraummethode 
und Wechselwirkungsdarstellung. 


1. Die Zustandsvektoren @ (t) sind in der Wechselwirkungsdarstellung 
der Quantenelektrodynamik definiert als Lésungen der Differential- 
gleichung 

d® (t) i 


= AF ‘| H,(%,ct)dx¥ (bt). (6) 


Hierin ist die Kopplungsenergie H, (x) 
Hy, (x) zie . In(*A, (x) ’ (7) 


j,(%) =tecN (p(x) y, p(x)). (8) 


A,,(x), y(*), p(*) geniigen den wechselwirkungsfreien Feldgleichungen 
und erfiillen die bekannten Vertauschungsrelationen. N ist der durch 
Wick! eingefiihrte Permutationsoperator, der bewirkt, daB Erzeugungs- 
operatoren links von Vernichtungsoperatoren zu stehen kommen. 


Um die Analogie zu den Verhaltnissen im Konfigurationsraum még- 
lichst klar herauszustellen, wollen wir uns vorerst auf die feldtheoretische 
Behandlung mehrerer, wechselseitig unabhangiger Elektronen beschran- 
ken und die Gln. (7) und (8) so stark vereinfachen, daB ein Eingehen auf 
Renormalisierungsfragen, Definition des Vakuums und anderer Schwie- 
rigkeiten der allgemeinen Feldtheorie vermieden wird. So sollen die 
GréBen A, nicht quantisiert werden, sondern statt dessen das auBere 
Potential als fest vorgegebene (zeitunabhangige) Ortsfunktion A,,(x) in 
(7) eingesetzt werden. Es ist dann nicht notwendig Positronentheorie 
zu treiben, da die Zulassung von Elektronenzustanden negativer Energie 
ja erst dann zu Schwierigkeiten fiithrt, wenn die-—Elektronen durch 
Energieabgabe an das elektromagnetische Feld die Méglichkeit haben, 
in tiefer liegende Elektronenzustande zu sinken. Wenn aber das auBere 
Feld fest vorgegeben ist und nicht von der Zeit abhangt, besteht diese 
Moglichkeit nicht, und die Annahme negativer Energiezustande ist ganz 
- ungefahrlich. Wir deuten also in Gl. (8) w(x) als Vernichtungsoperator 
von Elektronen positiver und negativer Energie. Das N-Symbol bewirkt 
bei dieser Interpretation von (8), da8 y-Faktoren links von w-Faktoren 
stehen, kann also in (8) weggelassen werden: 


1 Wick, G.C.: Phys. Rev. 80, 268 (1950). 
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Mit 2 bezeichnen wir den Zustand ohne Elektronen, der bis auf 
seine Normierung definiert ist durch 

oi a) G0 7 (10) 

Q ist zeitlich konstant und sowohl Eigenvektor der ungestérten Ener- 
gie H,, wie auch der Gesamtenergie: 

PH, (x,ct)d#Q2=—0, {fH,(x,ct) dk + fH, @,ct)d¥}Q=0. (41) 


2. Die Gesamtheit aller Losungsvektoren der Differentialgleichung (6) 
erhalt man durch Lésen des Anfangswertproblems zu einer Zeit ty. Dazu 
ist erforderlich den durch die Differentialgleichung 


GU (t, to) oy ere 240m 
g eS | H, (%, ct) d¥ U (t,t) (12) 
und die Anfangsbedingung 
Ut), fo) = 1 


definierten Operator U(i, ¢)) zu finden. (6) und (12) kann man auch in 
Form linearer Integralgleichungen schreiben: 


Dt =O [ Hy (x') BU) av’, (13) 
ty 
oe 

Ot) =1— | H, (x') U (t', to) dx’. (14) 
A 


(13) und (14) haben eindeutig bestimmte Lésungen, die zugehérigen 
homogenen Integralgleichungen 


hc 
ty ty 


(iss [ H() U(t') dx’, ® (1) =<42 fAwew) d x" 
besitzen nur die trivialen Lésungen U(t) =0, ®(t) =0. 
Gl. (13) sagt physikalisch mehr aus als die Differentialgleichung (6): 
Das inhomogene Glied auf der rechten Seite von (13) ist gerade der Wert 
des Zustandsvektors zur Zeit t=¢,, und dieser Umstand macht (13) 
bzw. (14) zur Diskussion von Anfangswertproblemen besonders geeignet. 
Zur Untersuchung des Anfangswertproblems fiir ‘= — co ist es deshalb 
_ zweckmaBig in Gl. (14) den Grenziibergang t)—> — oo zu vollziehen: 
t 
U (t, — 00) = 1— a lim | et” H,(x’)U(@,— «) dx’. (15) 
ai etek 


ey 


+ Q ist nicht zu verwechseln mit dem Vakuumzustand der Positronentheorie, 
der gewohnlich als Zustand kleinster Energie definiert wird und keineswegs Rela- 
tion (10) erfiillt. 
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Der Zustandsvektor 


P(t) =U(t, —~) ® 
ist dann Lésung von (6) und geniigt der Integralgleichung 


t 

P(t) =O— - lim ett H, (x')D(t') dx’. (4) 
Jedem Vektor® ordnet also der Operator U(t,— co) ,einen Zustands- 
vektor®@ (t) des Systems zu. Soweit in Analogie zu den Gln. (13) und (14). 
Es bestehen nun aber ganz wesentliche Unterschiede in den all- 
gemeinen Lésungseigenschaften der Gln. (13) und (4). Wahrend z.B. 
die homogene Form von Gl. (13) nur die triviale Lésung zulaBt, kann 


fiir 4) = — co durchaus der Fall eintreten, daB die homogene Integral- 
gleichung 
t 
@(t) =—=— lim |e" H,(x’) O(t') dx’ (16) 
he a>+0 | 


eine nichttriviale Lésung besitzt. Ein Zustandsvektor @(t) dieser Art 
ist ebenfalls Lésung von (6), beschreibt also einen Zustand des Systems, 
der sich jedoch micht durch Anwendung des Operators U(t,— co) auf 
einen geeigneten Vektor@ herstellen 1aBt. 

3. Die homogene Integralgleichung (16) besitzt stets dann nicht- 
triviale Losungen, wenn auch die entsprechende Integralgleichung 


t 


pla) = +56 f[ S(x— 2) y,Aylx) p(X) dx’ F (17) 


=o 


eine von Null verschiedene Lésung g(x) hat, d.h. wenn es gebundene 
Zustande im a4uBeren Feld A, gibt. Denn der durch 


t 
é 


O)=— 5 (PO) Ade) ple) ax’ Qt, Ht (18) 


—oco 


definierte Einelektronen-Zustandvektor @(t) ist [wegen (10)] dann 
Lésungsvektor von (16). 


Die Zuordnung (18) zwischen den Lésungen @ (x) und den Einteilchen- 
vektoren M(t) der homogenen Integralgleichungen laBt sich leicht so 


t : 
+ In dieser und den folgenden Formeln steht f... dt’ zur Abkiirzung fiir den 
t —00 
Axetschen Grenzwert lim f GOO eitin 
a—>+0 — 
tt Ein systematischer Weg, der zwangslaufig zu dem Ansatz (48) fiihrt, wird 
in Ziffer 4 dieses Abschnitts gegeben. 
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erweitern, daB auch die Lésungen der inhomogenen Gleichungen erfabt 
werden. Geniigt z.B. die Wellenfunktion (x) der Integralgleichung 


p(x) = (x) + 7 Pate x’) yA, (x) p(x") dx’, (2) 


so wahle man fiir den entsprechenden Zustandsvektor den Ausdruck 
b 


D (i) =O —_ of W(x) ypAwl( x) p(x’) dx’ Q, (19) 


worin fiir ® der konstante Einteilchenzustand 
D = [dX p(X, t) yap (¥, 1) Qt (20) 
einzusetzen ist. Der so erklarte Vektor @(é) geniigt dann der Integral- 
gleichung (4). 
Es 1aBt sich leicht zeigen, daB (19) die wohlbekannte Aquivalenz 


von Konfigurationsraummethode und Feldquantisierung vermittelt. 
Denn Multiplikation von (19) mit w(x) gibt: 


p(x) O(t) =9(x)Q (21) 


oder, tibertragen in die HEISENBERG-Darstellung: 


w(x) P=p(x%)Q2 und ¢—(x) =(Q, wp (x) Db). (22) 


[ap (x) ist Feldoperator in der HEISENBERG-Darstellung]. Ist @ Eigen- 
vektor des Viererimpulses P,, mit Eigenwert z,,, so folgt aus (22) wegen 


h 
1_O*), 


(4) =[w(~)P,], (23) 


ner" 
le f, 2 
daB p(x) Eigenfunktion von ce zum Eigenwert z,, ist, ebenso um 


gekehrt. Durch (19) wird also jeder Eigenfunktion des Energieimpuls- 
_vektors ein Eigenvektor mit gleichem Eigenwert zugeordnet und um- 
gekehrt. Einteilchenzustandsvektoren @ (t) und Wellenfunktionen (x), 
welche vermége der Gl. (19) einander entsprechen, beschreiben demnach 
den gleichen physikalischen Zustand. Fir die gebundenen Zustaénde 
- bedeutet das insbesondere, daB diese in der Wechselwirkungsdarstellung 
gerade durch die Einteilchenlésungen der homogenen Integralgleichung 


+ Gl. (20) kann auch in der Form 
i Go(*) = (2, p(x) ®) oder y (4) P= o(*) 2 


“« " geschrieben werden und gibt den bekannten Zusammenhang zwischen Lésungen 
_ der wechselwirkungsfreien Wellengleichung und den konstanten Einteilchenzustan- 
den der Wechselwirkungsdarstellung. 
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(16) beschrieben werden, denn im Konfigurationraum gentigen die 
Wellenfunktionen gebundener Zustande der homogenen Integralglei- 
chung (17), und Lésungen g(x) von (17) entsprechen durch (18) stets 
Lésungsvektoren @(t) von (16) und umgekehrt. 

4. Am Beispiel zweier unabhangiger Teilchen in einem auBeren Feld 
soll nun erldutert werden, wie sich die gefundenen Zusammenhange auf 
mehrere Teilchen verallgemeinern lassen. Als Ausgangspunkt wahlen 
wir diesmal die HEISENBERG-Darstellung, in welcher wir zwischen Zwei- 
teilchenzustandsvektoren @ und Zweiteilchenwellenfunktionen @ (x1, x?) 
des Konfigurationsraums zu einer bestimmten Anfangszeit ¢ folgenden 
Zusammenhang postulieren: 


We, (%4, ct) Wa, (425 Ct) D= Oua(x!, 6t; x", ct) QF. (24) 


Hierin ist @ ein konstanter Zustandsvektor der HEISENBERG-Darstellung 
und (x1, x?) eine antisymmetrische Lésung der simultanen DiRAc- 
Gleichungen 


0 mC 
{ype A 7 a 4 Px hy 48 yes A, (a 3) asa, x7) =O | 


(25) 


, & 
Pity ephIME GAsas Ros Aras 2 lige DN noe 
we OxF, ede , he iar i A ,,(%) Paayary (% pas 0; 


Der Zusammenhang (24) ist relativistisch invariant, denn die Vek- 
toren W (x1) a (x?) @ und ~ (x1, x7) Q sind beide Lésungen des simultanen 
Gleichungssystems (25), und besitzen dieselben Anfangswerte (24) zur 
Zeit P=? St, SovdaB aus!(24) 


Wa (%*) apa, (2?) D = Payee, (¥1, 4°) Q TF (26) 


identisch fiir alle Raumzeitpunkte x! und x? folgt. 


t %,, % sind Spinorindizes. 

+} Gl. (26) enthalt noch eine Unbestimmtheit: ® kann um beliebige Q- und Ein- 
teilchenzustande vermehrt werden, ohne da8 sich an der Giiltigkeit der Gl. (24) 
etwas andert. Wir verlangen deshalb zusatzlich, daB @ und W (*) @ orthogonal zum 
Zustand 2 sind. Mit diesen zusatzlichen Bedingungen kann von (26) — analog 
wie bei einem Teilchen — bewiesen werden, daB Eigenvektoren des Viererimpulses 


Ey db — Ty ®@, 
auch Eigenfunktionen @ (#1, +?) 
hf dé 0 ies 
aay + Bag) OOM) = mo 


des Viererimpulses entsprechen-und umgekehrt. Siehe dazu GELLMAN, M., u. 
F, Low: Phys. Rev. 84, 350. i 


Zur Beschreibung gebundener Zustiande in der Feldtheorie. 300 
Die Auflésung von (26) nach ® lautet: 
$< >; —/-*} 
@=3/ dtp dx" ap(x?, ct) p(x}, ¢ ct) yiyl g(x! -%2\ ct) OE hie. MESA 


oder in die Wechselwirkungsdarstellung iibertragen: 


Dit) =4 fax [dx p(x, ct) P(X}, ct) plylm(#, ct: #2, ct) Qtt. — (28) 


M(t) ist durch Transformation aus dem konstanten Zustandsvektor ® 
entstanden, geniigt also der Differentialgleichung (6) fiir Zustandsvek- 
toren der Wechselwirkungsdarstellung, mu8 also auch Lésung einer 
Integralgleichung der Form 


D() =O—5)- | Hy(x') Ot) ax! (4) 


sein. Der Vektor® spielt bei Zweiteilchenproblemen fiir die Diskussion 
der gebundenen Zustande eine ahnliche Rolle wie im Falle nur eines Teil- 
chens. Um @ zu bestimmen, bringen wir (28) in eine zu (19) analoge 
Gestalt. 
Wir setzen voraus, daB sich p(x, x?) in der Form 
Por, 24 (%", %*) = G5, (%7) Wa, (%*) — Pan (%*) Pa (X?) 


darstellen 1a8t, worin gy! (x) und g?(x) Lésungen der Integralgleichungen 


t 
P(x) =~) +55 f S(x—*) 7, AP) a2 


t 
gi) =x) +35 [ Se —¥) yy Al) PW) aa 


sind. Einsetzen dieser Ausdriicke in (28) ergibt fiir @(é): 


t 


P(t) = 0 +(— fe) fae H) ) fee vp A(x’) n(x, #) a x’ + 
(29) 
sof fer faxenee 7, A, (2/2) x 
x p(x") y, A, (x'2) p(x"), x?) Q | 
mit 
D =} dx f dx? p(x?) P(r) yaya Pom, %) 2 (30) 


+ Die Spinorindizes sind der Kiirze halber in dieser und den folgenden Formeln 


mesec lesser 
tt ya und y, bedeuten mit ausgeschriebenen Indizes: ue und Ve %, wen) 


gy (#, x*) die Indizes o,, «, tragt. 
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und 
n(x, x”) = @ (x!) Go (x) — 9" (') pol?) | 
pol, x2) = gh (x4) 8 (2) — gi (a4) p(x). J 
Ist yi (x) =0, g2(*) =0, so beschreibt @(¢) einen Zustand, in welchem 
zwei Elektronen mit den Wellenfunktionen y,(x) und g(x) durch das 
Feld A,, gebunden sind. Gl. (29) reduziert sich dann auf 


t t 
O() = +4 (- a) I dx! | dx! (x!) y, A, (x"2) x 


—co —oo 


(31) 


x p(x?) Vu A ,(%"?) p(x", a) 82. 


Im allgemeinen Fall liest man aus Gl. (29) ab, daB @ das gesuchte 
inhomogene Glied der Integralgleichung (4) ist, denn die tibrigen Glieder 


sind alle mit einer Integration lim f e*’ dt’ behaftet. Man kann dies 
a—>+0 —oo 

natiirlich auch direkt durch Einsetzen von (29) in Integralgleichung (4) 
bestatigen. AuBer den Zustandsvektoren, welche ausschlieBlich gebun- 
dene Elektronen beschreiben, geben also auch die ,,gemischten“‘ Zu- 
stande, bei welchen nur ein Elektron an das Feld A, gebunden ist, 
Lésungsvektoren der homogenen Integralgleichung. @(¢) geniigt nur 
dann der inhomogenen Integralgleichung wenn die zum Zustand ge- 
hérenden Elektronen mit den Wellenfunktionen q(x) und g?(x) beide 
nicht in das Feld gebunden sind. 

Ganz entsprechend kann allgemein fiir ~ unabhangige Elektronen 
im zeitunabhangigen duBeren Feld gezeigt werden, daB die Lésungs- 
vektoren der homogenen Integralgleichung, (16) alle Zustaénde des Sy- 
stems beschreiben, bei welchen mindestens ein Elektron an das duRere 
Feld gebunden ist. Insofern erscheint es ganz natiirlich, die ,,gemischten“ 
Zustande zu den eigentlichen gebundenen Zustaénden hinzuzurechnen, 
und gebundene Zustande in der Feldtheorie generell durch die Lésungen — 
der homogenen Integralgleichung 

t 


Pl) =— 3 tim ft Hy(x')dx' OW) (16) 
zu definieren. c 


II. Gebundene Zustinde in der Wechselwirkungsdarstellung. 


1. Im folgenden sollen einige Konsequenzen untersucht werden, 
welche die Existenz nichttrivialer Lésungen der homogenen Integral- 
gleichung 


t 


Oj) = lim [eH (avo) (16) 


y 3ecc A} y oe > uy 4 i : i 
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fur die Feldtheorie nach sich zieht. Von der im ersten Teil der Arbeit 
angenommenen speziellen Form der Kopplungsenergie H, (x) soll dabei 
kein Gebrauch gemacht werden, es sei nur vorausgesetzt, daB H, (x) 
ein selbstadjungierter Operator ist. 

Gebundene Zustainde definieren wir durch diejenigen Zustands- 
vektoren @, (/), welche Lésungen der homogenen Integralgleichung (16) 
sind. Zustandsvektoren @, (¢), die zu jedem gebundenen Zustand , (t) 
orthogonal sind: i 

(®, (t), ®, ()) =0 


sollen Streuzustande genannt werden. 
Geniigt @(¢) der Integralgleichung 


t 


t =, : a t , , 
P= O—Ze lim | oF Hx) OU) ax, (4) 
so definieren wir den asymptotischen Grenzwert von @ (i) fiir {> — oo 
durch das inhomogene Glied@ auf der rechten Seite der Gl. (4): 


Alle gebundenen Zustande @, (¢) bilden fiir sich einen linearen Raum 
Vt, (é), alle Streuzustande ®, (?) bilden ebenfalls einen linearen Raum MR, (2) 
und es ist 


R= K(f) + R(), (33) 


worin St der Raum aller Zusténde des Systems iiberhaupt ist. Die zu 
(2) und &,(é) gehérenden Projektionsoperatoren #,(t) und #,(é) er- 
fiillen nach Gl. (33) die Relation: 


1= (1) + dg (2). (34) 


Welche Zustande @(t) nach der vorgeschlagenen Definition als ge- 
bundene und welche als Streuzustande aufzufassen sind, hangt natiirlich 
ganz davon ab, wie die Gesamtenergie H (fette Typen beziehen sich 
auf die HEISENBERG-Darstellung) in ungestérte Energie H)(¢) und 
Kopplungsenergie H, (¢) zerspalten wurde: 


H=4H,(t)+H,(.- (35) 


Es hat infolgedessen nur Sinn von gebundenen Zustanden relativ zu 
einer bestimmten Zerlegung (35) zu sprechen. Alle folgenden Uber- 
legungen beziehen sich in diesem Sinne auf eine fest gewahlte Zer- 


legung (35). 


Zeitschrift fiir Physik. Bd. 134. 24 
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2. LaBt man in der Integralgleichung (14) in geeigneter Weise ¢ 
gegen —oo gehen, so erhalt man 


UT (Sriod fn) ee fie — ae | et H (x) U (t,t) ax (36) 
fo a a t 


als Definitionsgleichung des Operators U(— ov, ty). 


Fiir eine endliche Zeit t l4Bt sich (14) auch in folgender Form schrei- 
ben: 


t 
U (t,t) = U (1,4) — <> i H, (x!) U(t, ty) dx’. (37) 


Fiir t—— co geht diese Gleichung itiber in 


t 


U (t,t) =U (— 00, 4) —z— lim [ern UU, t,) dx’. (38) 


Gl. (38) hangt eng mit der Integralgleichung (4) fiir Zustandsvektoren 
zusammen. Ist nadmlich @ (t) ein Zustandsvektor, und wendet man beide 
Seiten der Gl. (38) auf M(t) an, so erhalt man die Integralgleichung (4) 


t 


O()=0—2- lim [ eH, (x') Olt) dx’, (4) 


wenn 
U(—o, th) D(t)) = @ 
gesetzt wird. Nach Definition der gebundenen Zustande besagt also die 


Beziehung 
U (— 00, to) D, (fo) = 0, 


daB @,(t) einen gebundenen Zustand beschreibt. 


Wir leiten noch eine Integralgleichung fiir den Operator U(— ov, #) 
selbst ab. Durch Ubergang zu adjungierten GréSen entsteht aus der 
Integralgleichung (44): 


t 
U (to, t) = 1+ ae [ Ullo,t) h(x’) dx’. (39) 
to 


Geeignete Durchfithrung des Grenziibergangs t) > — co ergibt dann eine 
Integralgleichung fiir U(— ov, #): 
t 


U(s00,) = 145 lim e*" U (— 00, t') H, (x) dx’. (40) 
“> wes 7 


Zur Beschreibung gebundener Zustiande in der Feldtheorie. 309 


3. Den Operator U(, to) konnen wir mit Hilfe von Gl. (34) folgender- 
maBen zerlegen: 


Ut ty) Pe to) | (41) 
U, (t, to) = Ult, to) Ps (to) | 
Entsprechend hat man fiir U(— ow, #) 
U (— 00, ty) =U (— ~, by) D, (to) = U, (— 00, to) (42) 
und 
U,(— ce, ty) = U (— 0, ty) Pz (to) = 0. (43) 


U,(t, to) und U,(t, f) geniigen den Integralgleichungen 
t 


F t 4 bj m , , / 
Us(6o) =a lim | ett H, (x’) U,(t', to) dx 
"=O 


sone 


(44) 


t 


Ub to) = Ul 5H) yg: im, fet Hye) UL) ax 


4. Es soll nun die Frage untersucht werden, wie das Anfangswert- 
problem fiir ¢=-—ce zu formulieren ist, wenn gebundene Zustande 
existieren. Zu jedem konstanten Vektor@ laft sich ein Lésungsvektor 
@(t) der Integralgleichung (4) finden. Dieser erfiillt die Relation 


D(— wo) =@, 


ist hierdurch aber noch nicht eindeutig bestimmt. Denn es erfillt ja 
der Zustandsvektor M(t) +@,(t) diese Relation ebenfalls, wenn @, (i) 
einen beliebigen gebundenen Zustand beschreibt. Es gibt jedoch zu 
jedem Vektor@ nur einen Streuzustand @, (¢) mit 


so. daB man von einem Anfangswertproblem fiir t= — oo nur sprechen 
kann, solange man sich auf die Gesamtheit der Streuzustande beschrankt. 
Wir suchen nun denjenigen Operator U(t, — oo) zu bestimmen, wel- 
cher jeden konstanten Zustandsvektor® in den zugehérigen Streu- 
zustand @, (t) [D,(— co) =@] transformiert. 
Der zu U(— oo, #) adjungierte Operator U*(— ov, ?) erfiillt nach 
Gl. (40) die Integralgleichung 


t 


U*(—oo,t)=1—)- lim [ e” H,(x!) U*(—00, f)dx’. (45) 


he 40 
Fur den Vektor 
@ (t) =U*(— 00 , 1) @ 
24* 
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folgt also 
t 


D(t) =O— je jim | ee! HL (x!) D(t!) dx’ 


U* (— oo, t) bildet demnach jeden Vektor @ in einen Zustandsvektor @ (t) 
mit O(— co) =®@ ab. 
Weiter folgt aus der Beziehung 


U(—co,t) pg(t) =0 (43) 
wegen p; =p, die wichtige Relation 
p, (t) U* (00, t) =0 (46) 


welche besagt, daB 
@ (t) = U* (— 00 , 1) D 
ein Streuzustand ist. Mit U*(— oo,?#) haben wir also den gesuchten 
Operator gefunden: 
U (t, — 20) = U* (~~, 2). (47) 
Die Anwendung der folgenden Operatorenprodukte auf einen beliebigen 
Zustandsvektor ergibt sofort: 
U(t, — 00) U* (t, — 00) = U* (— 00, t) U(— 0 , t) = p (2) 


U* (¢, — co) U (t, — co) = U(— on, t) U*(— wo , t) = 1 (48) 


U(t,—oo) ist demnach dann und nur dann unitaér, wenn #,=1 ist, 
also keine gebundenen Zustande existieren. 

U(— o,#) besitzt fiir #,--0 keinen inversen Operator, denn 
U(— oo, t) ist in diesem Falle ja sogar singular. Hingegen hat U(t, — ov) 
einen inversen Operator, der allerdings nur im Raum St, der Streuzu- 
stande definiert ist und zwar durch die Beziehung 


U\(t,— x) ®, (i) =@,(— 0) 


[fiir jeden Zustand @, (¢)]. Zwischen U1(t,— co) und U(— ~, #) be- 
steht die einfache Relation 


U(— 0, 1) =U *(t, — ov) p, (t). (49) 


III. Eigenschaften der Gesamtenergie. 
Fiir endliche Zeiten ¢ und ¢, hat der Operator H (¢) der Gesamtenergie 


H(t) = Hy + H, (t) 
bzw. 
H=H,() +H,(), 


[fette Typen beziehen sich auf die HrIsENBERG-Darstellung] 
H, (= f d# H, (¥, 02) 
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die Eigenschaft 


U(¢, to) H (é,) = A(t) Uli, t)) . (50) 
Diese Relation geht im Grenzfall t)—>-— 0 in die MoLtERsche Relation 
U(t, — co) Hy =H (t) U (t; — 00) + (51) 


tiber, welche auch bei Existenz gebundener Zustiinde richtig bleibt. 
Aus ihr lassen sich einige Eigenschaften des Operators der Gesamtenergie 
ableiten. Ist z.B. D* Eigenvektor der ungestérten Energie H, mit dem 
Eigenwert E 

Pe 


so folgt aus der MoLLERschen Relation, daB der Streuzustand @, (t) = 
U (t, — 00) D* Eigenvektor der Gesamtenergie zum gleichen Eigenwert 
ist: 
H (t) DF (t) =E OF (t), DF (t) =U (t, — co) DF. 

Ein vollstandiges orthogonales System von normierten Eigenvektoren 
{D*} der ungestérten Energie H, wird demnach durch die Transformation 
U(t,— oo) in ein orthogonales System {@, (f)”} von normierten Eigen- 
vektoren der Gesamtenergie AH (¢) iiberfiihrt, das vollstandig den Raum 
Wi, (2) aufspannt. Um den gesamten Zustandsraum i aufspannen zu 
kénnen, hat man das System {@, (¢)"} durch Hinzunahme weiterer Eigen- 
vektoren @’ (t)* der Gésamtenergie, welche untereinander und zu allen 
@,(t)* orthogonal sind, zu einem vollstandigen orthogonalen System von 
normierten Eigenvektoren {@, (t)”, ®’ (t)*} von H(t) zu ergénzen. Die 
hinzugekommenen Eigenvektoren @’(t)*' beschreiben gebundene Zu- 
staénde, denn sie sind nach Konstruktion orthogonal zu jedem Vektor 
@,(t)®, somit auch orthogonal zu jedem beliebigen Streuzustand @, (i). 


+ Zur Durchfiihrung des Grenziibergangs f;-> — oo an der Gl. (50) definiert 
man zweckmaBig folgende HilfsgréBen: 
1. Den Operator H (t,«) durch 


H(t,a) =H, +e*' H,(t). 
2. Den Operator U (t, t,;«) durch die Differentialgleichung: 


OU (t, ty a i 
SUMO ot (0) U (t, to; «) 


U (tf, t95 0) =1- 
3. Den Operator Q (¢, t);«) durch 
O(t,t); a) =U (t, to; a) H(t, x) —H(t, a) U (t,t; 4). 
Die Mgtrersche Relation folgt dann aus der Beziehung 
U (t, —co) H, —H(t) U(t, co) = lim lim _ Q(t, ty; «) 
a4>+0 fy->—00 
= lim lim Q(t,t);«) =0. 


ty —>— 00 “~—>+0 
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Es laBt sich also ein vollstaindiges und orthogonales System {®, (t)*s, 
@,(t)"*} von Eigenvektoren der Gesamtenergie konstruieren, das in 
zwei Teilsysteme {,(¢)"} und {@, (t)*4} zerfallt, deren jedes fiir sich 
den Teilraum %, (¢) der Streuzustande bzw. den Teilraum ®t, (¢) der ge- 
bundenen Zustande aufspannt. 

Die Unterscheidung von Streuzusténden und gebundenen Zustaénden 
beziiglich einer bestimmten Zerlegung 


H =H, (t) +H, (0) (35) 


der Gesamtenergie in ungestérte und Kopplungsenergie laBt sich mit 
Hilfe der Energieeigenzustande auch folgendermafen charakterisieren: 
Der Operator U (t, — 00) iiberfiihrt jeden Eigenzustand der ungestorten 
Energie H, in einen Eigenzustand @(t) der Gesamtenergie H (t) in der 
Wechselwirkungsdarstellung. Jede Linearkombination der so erhaltenen 
, Streueigenzustande‘‘ der Gesamtenergie stellt einen Streuzustand dar. 
Die iibrigen Eigenvektoren der Gesamtenergie, die sich nicht durch An- 
wendung der Operation U(t,— oo) auf einen Eigenzustand der unge- 
stérten Energie herstellen lassen, sind die gebundenen Eigenzustande von 
H (t), welche in ihrer Gesamtheit den Raum aller gebundenen Zustande 
relativ zur Zerlegung (35) aufspannen. 

Stimmt insbesondere das Eigenwertspektrum von H, (einschlieBlich 
sdmtlicher vorhandenen Entartungen) mit dem Eigenwertspektrum von 
H iiberein, so gibt es beziiglich der Zerlegung 


H = H(t) +H, (2) (35) 


keine gebundenen Zustande. Besitzt aber H mehr Eigenwerte! als Hy, 
oder treten beim Ubergang von H, zu H zusatzliche Entartungen auf, 
so existieren gebundene Zustande, deren Gesamtheit gerade durch die 
, zusatzlichen“ Eigenzustande der Gesamtenergie H (t) aufgespannt wird. 


Herrn Prof. Dr. HEISENBERG mochten wir fiir die gastfreundliche 
Aufnahme im Max Planck-Institut fiir Physik und fiir viele wertvolle 
Diskussionen zum Thema der vorliegenden Arbeit herzlich danken. 
Ferner danken wir Herrn FREEsE fiir die Mitteilung seiner eigenen Er- 
gebnisse, sowie Herrn Joos und Herrn Dr. Moser fiir die kritische Durch- 
sicht des Manuskripts. 


Géttingen, Max Planck-Institut fiir Physik. 


1 Wenn umgekehrt Hy mehr Eigenwerte als H besitzt, sind die Uberlegungen | 
der Abschnitte IT und III nicht anwendbar, da der Grenzwert lim U (¢, — oo; «) 
dann nicht mehr existiert. a—>+0 
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Zur Physik des Schallstrahlungsdrucks*. 


Von 
F, BORGNIs. 
Mit 2 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 21. Oktober 1952.) 


Der Strahlungsdruck eines freien Strahls ebener Kompressionswellen beim Auf- 
treffen auf ein ebenes Hindernis wird mit Hilfe des hydrodynamischen Impulssatzes 
behandelt. Diese Betrachtungsweise erscheint im Hinblick auf das Verstandnis 
der physikalischen Natur der am Hindernis angreifenden Krafte als besonders ge- 
eignet. Der Ausdruck fiir den Strahlungsdruck wird in EULERschen und LAGRANGE- 
schen Variablen aufgestellt. Unter Beachtung des von L. BrILLourn eingefiihrten 
Spannungstensors des akustischen Feldes la8t sich eine Randbedingung fiir den 
freien Strahl formulieren, die der Wechselwirkung zwischen dem Strahl und dem 
ihn umgebenden ruhenden Medium Rechnung tragt. Diese Randbedingung fiihrt 
zu einer einfachen Beziehung zwischen dem Strahlungsdruck und der Differenz 
der Energiedichten zu beiden Seiten des Hindernisses. Als Anwendungsbeispiel 
wird der Strahlungsdruck auf die Grenzflache zwischen zwei nichtmischbaren 
Flissigkeiten angegeben. 


1. Evnleitung. 

Seit den ersten theoretischen Arbeiten RAYLEIGHs [7] tiber den 
akustischen Strahlungsdruck sind eine Vielzahl von Arbeiten iiber den 
Gegenstand erschienen!. Einen wesentlichen Beitrag zu einem genau- 
eren Verstandnis der wirksamen Krafte hat L. BRILLOUIN [3] in einer 
Reihe von Untersuchungen geliefert, in denen insbesondere auf den 
Tensorcharakter der Krafte hingewiesen wird. Durch eine Arbeit von 
CL. SCHAFER [5] wurde spater eine neuerliche Diskussion angeregt; 
einen anschaulichen Einblick in die Physik des Vorgangs verdanken wir 
einer Arbeit von G. HErRTz und H. MENDE [6). 

Trotz der Vielzahl der Untersuchungen tiber den Gegenstand er- 
scheint die Situation in bezug auf das physikalische Verstandnis der 
Erscheinung nicht restlos befriedigend. In der vorliegenden Arbeit soll 
daher die physikalische Natur des Schallstrahlungsdrucks eines Strahls 
ebener Kompressionswellen beim senkrechten Aufprall auf ein ebenes 
Hindernis nochmals diskutiert werden. In Abweichung von den bisher 
verwendeten Methoden wird vom Impulssatz Gebrauch gemacht, der 
sich fiir den vorliegenden Zweck als besonders geeignet erweist. 

Aus der Elektrodynamik ist die Gleichheit von Strahlungsdruck und 
Energiedichte wohlbekannt; sie folgt aus dem Begriff des MAXwELtschen 

* Die vorliegende Arbeit entstand im Rahmen eines F orschungskontrakts mit 


dem Office of Naval Research, Washington D.C. 
1 Siehe die Literaturangaben am Schlu8 der Arbeit. 
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Spannungstensors und lat sich anschaulich aus der Wechselwirkung 
zwischen Feldern und Ladungen bzw. Strémen an der Trennflache ver- 
schiedener Medien verstehen. 

In der Akustik liegen die Dinge weniger einfach; einmal, weil im 
Gegensatz zu den MAxwettischen Gleichungen die akustische Wellen- 
gleichung nicht linear ist, zum anderen, weil die Druckverhaltnisse in 
einem Strahl von endlichem Querschnitt durch das umgebende Medium 
beeinflu8t werden. Da auch in der Akustik der Strahlungsdruck mit 
der Energiedichte des Schallfeldes verkniipft ist, hangt er vom Quadrat 
der Schwingungsamplitude ab. Selbst bei Beschrankung auf kleine 
Amplituden miissen daher zumindest Glieder zweiter Ordnung in der 
Wellengleichung und deren Lésung beriicksichtigt werden. Auch das 
Zustandekommen der Kraftwirkung ist im akustischen Fall weniger 
leicht zu durchschauen, als in der Elektrodynamik. Eine gewisse Schwie- 
rigkeit bildet der Umstand, daB die Oberflache eines beschallten Hinder- 
nisses in periodische mechanische Schwingungen versetzt wird. Man 
kann nun entweder die Krafte auf die bewegte Oberflache beziehen 
(LAGRANGEsche Koordinaten) oder aber eine raumfeste Flache in der 
Nachbarschaft der bewegten Oberflache betrachten (EULERsche Koor- 
dinaten) und die hier wirksame Kraft bestimmen. Man ist meist gewohnt, 
kleine Amplituden zu behandeln und sich mit der Lésung der linearisier- 
ten Wellengleichung zu begniigen. In dieser Naherung sind EuLERsche 
und LAGRANGEsche Lésungen identisch. Bei Beriicksichtigung von Glie- 
dern zweiter und héherer Ordnung muB jedoch deutlich zwischen beiden 
Lésungssystemen unterschieden werden. Im folgenden werden wir die 
Verhaltnisse in beiden Koordinatensystemen betrachten. 


2. Grundlagen. 

Wir betrachten einen Strahl ebener Kompressionswellen mit, dem 
Querschnitt A, der senkrecht auf ein ebenes Hindernis H fallt (Fig. 4). 
Die Wellenlange 2 sei geniigend klein gegeniiber den linearen Quer- 
schnittsabmessungen, daB wir von Beugungseffekten.am Strahlrand ab- 
sehen kénnen. Innerhalb des Strahls setzen wir eine ebene Welle vor- 
. aus; auBerhalb des Strahls befinde sich ein vom Schall unbeeinfluBtes 
Medium, in dem der statische Druck #, aufrechterhalten.werde. Falls 
der Strahl vom Hindernis nicht vollkommen absorbiert oder reflektiert 
wird, tritt er an der riickwartigen Begrenzung von H mit im allgemeinen 
geschwachter Amplitude wieder aus. 

Gr6Ben vor bzw. hinter H werden durch die Indizes 1 und 2 unter- 
schieden. Die Teilchengeschwindigkeit (Schallschnelle) « wird positiv 
in der Einfallsrichtung der Welle (positive x-Achse in Fig. 1) gezahlt. 
P, @ und wu, das sind Druck, Dichte und Geschwindigkeit, seien als Funk- 
tionen von x, y, z und¢in einem raumfesten Koordinatensystem gegeben. 
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u(x, y, z, t) bedeutet dann z. B. die Geschwindigkeit an einem raumfesten 
Punkt zur Zeit ¢; da das Medium in Bewegung ist, befinden sich im Lauf 
der Zeit verschiedene Teilchen an einem festen Punkt. w ist daher mit 
dem Ort und nicht etwa mit einem bestimmten Teilchen verkniipft. 
Dieser Art der Behandlungsweise, die als ,, EuLERsche“ bezeichnet wird, 
steht die ,, LAGRANGEsche“ gegeniiber, bei der die physikalischen GréBen 
sich stets auf ein bestimmtes Teilchen beziehen. x, y, und z werden hier 
von ihrem Zusammenhang mit dem festen Koordinatensystem losgeldst 
und als Funktionen der Zeit betrachtet. Die Verinderlichen in La- 
GRANGEschen Koordinaten werden wir durch $*, o* und u* kennzeichnen. 
u* {x (t), y(t), z(t), th} = u* (x, Yo, 2p, 2b) 
bedeutet z.B. ate Geschwindigkeit 
eines Teilchens, das zu einer be- 
stimmten Zeit, etwa t=0, den Ort 
Xo, Vo. 2% elmgenommen hat und 
dessen jeweilige Lage durch x(t), y(t) 
und z(t) bestimmt ist. Der Ubergang 
vom EvuLerRschen zum LAGRANGE- 
schen System wird durch dx/dt=%—= Quereonnitedtalv in Preilrichtung senkrecht 
ie (%, 9,2, 1) und analoge Bezie- sufcinebens Hindi pun snd i 
hungen in der y- und z-Richtung bp der ungestirte Ruhedruck. 
vermittelt. Wenn u, ini EvLrrschen 

_ System bekannt ist, kann damit x(¢) durch Integration bestimmt 
werden. Wird als Anfangswert der Ort x9, Vo, 2) des betrachteten Teil- 
chens zur Zeit ¢=0 gewahlt, so erhalt man-*%=%(%p, Vo, 2%, 4). Die 
LAGRANGEschen Gr6éBen enthalten daher auBer der Zeit die zeitunab- 
hangigen Parameter %9, V9, 2%, durch welche jedes einzelne Teilchen 

_ eindeutig gekennzeichnet ist. 


Wir werden zunachst von den EuLerschen Gleichungen ausgehen 
und daraus die Darstellung in LaGRANGEschen Koordinaten herleiten. 


Die auf H auftreffenden Schallwellen iiben pro Flacheneinheit eine 
Kraft aus, die wir als Schallstrahlungsdruck P bezeichnen. Um den 
Schwerpunkt von H in Ruhe zu halten, mu8 eine auBere Kraft F in 
entgegengesetzter Richtung angebracht werden. Da wir das Feld tiber 
den Strahlquerschnitt A als homogen voraussetzen und auferhalb des 
Strahls kein akustisches Feld wirksam sein soll, folgt F = —PA, wenn 
wir Krafte positiv in der positiven x-Richtung zahlen (Fig. 1). Die 
Gleichgewichtsbedingung fiir H lautet daher* 


| 


F= fo 2% avi (b+ pda =—PA. (1) 


1 Der Vektor da eines Oberflachenelementes wird als in der inneven Normalen- 
-richtung weisend betrachtet. . 
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Das erste Integral stellt die totale Impulsanderung tiber das Volumen H 
dar. Das zweite Integral ist die Resultierende der hydrodynamischen 
Druckwirkung auf die Oberflache von H; #9 sei der ungestérte Druck 
im Medium, der ohne Schallfeld vorhanden ist. Durch das Schallfeld 
wird der konstante Druck #, mit dem Wechseldruck der Schallwelle p 
moduliert‘‘; die Summe p;= fy +f nennen wir den dynamischen Druck. 
Sehen wir von der Anderung von f, mit der Héhe, weil unwesentlich in 
unserm Zusammenhang, ab, so ist $ py da=fy) Oda =O. 

Die Beziehung (1) kann auch verwendet werden fiir den Fall, daB im 
Innern von H Schall absorbiert wird. Alle mit einer Absorption in H 
verkniipften viskosen Krafte sind innere Krafte, die sich im Volumen- 
integral nach dem Gesetz von actio und reactio gegenseitig kompensieren. 
Lediglich viskose Krafte an der Grenzflache von H gegen das umgebende 
Medium mii&ten im Prinzip in Gl. (1) beriicksichtigt werden. Wir 
setzen jedoch im folgenden das Medium als ,,vollkommen“ voraus, d.h. 
wir vernachlassigen Wirkungen der Viskositat. Unter dieser Voraus- 
setzung treten daher keine von einer Reibung zwischen Medium und 
Hindernis herrithrenden Krafte in Gl. (1) auf. 

Der Term 0(Du/Dt) = 0 (0u/0t) +0(u-V)% reduziert sich im ein- 
dimensionalen Problem auf 0 (é¢u/0t) + ou (éu/éx), wenn wir fortan unter 
u die Geschwindigkeit in der x-Richtung verstehen. Multiplizieren wir 
die eindimensionale Kontinuitatsgleichung ¢@0/é¢+¢00 u/6x=O mit u 
und addieren sie zum vorangehenden Ausdruck fiir 9 Du/Dt, so erhalten 
wir fiir die totale Impulsanderung in H 


ea fa) 4) ed . 
opr av—{ ge dv + f -o eal, (2) 


Da der Wechseldruck # als homogen tiber den Strahlquerschnitt ange- 
sehen wird, folgt $ pda = {p (x2, t) —p(%,,#)}A, wenn x, und x, die Lage 
der vorderen und hinteren Begrenzungsebene des Volumens bezeichnen, 
tiber das in Gl. (2) integriert wird. Mit (1) und (2) ergibt sich fiir den 
Strahlungsdruck P in unserem eindimensionalen Problem der Ausdruck 


—PO=] [Shave tf 2" avs p(x.) pla.) 6). 


Das zweite Integral laBt sich sofort angeben, da g und w nur von x und ¢ 
abhangen. Mit dV=dx-dy-dz und f[dy-dz=A folgt 
Lp ews 9 

= dx + (QU) x.,2— (QU) x1 + P(%2,t) —P(%, 2). (4) 
Diese allgemeine Beziehung erlaubt, das Zeitmittel von P(t) in EULER- 
schen oder LaGRANGEschen Koordinaten auszudriicken, je nachdem wir 
uns die durch x, und x, charakterisierten Ebenen als raumfest oder 
bewegt denken. 
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3. Der mitilere Strahlungsdruck in EvLerschen Koordinaten. 


Die vordere und hintere Begrenzungsebene von H befinden sich beim 
Durchgang einer Schallwelle in periodischer Bewegung. Um Eu.ersche 
Koordinaten gebrauchen zu kénnen, denken wir uns eine raumfeste 
Flache S in der Nachbarschaft von H, die H, wie aus Fig. 2 ersichtlich, 
umschlieBt und zu jeder Zeit véllig im Medium verlautt. Wir erstrecken 
die Integration in Gl. (4) iiber diese raumfeste Flache S. Da das Medium 
als absorptionsfrei angenommen wurde, kann die resvltienerde Kraft 
auf H nach dem Satz von actio und reactio durch Integration von 
Gl. (4) iiber eine solche feste, im Medium 
legende Flache erhalten werden. Der 
endliche Sprung in o an den Begren- 
zungsflachen von H beeintrachtigt die 
Integration nicht. 

Da uns nur das Zeitmittel von P 
interessiert, mitteln wir Gl. (4) tiber ¢. 
Bei festen Integrationsgrenzen x, und 


X> gilt bekanntlich Fig. 2. S bedeutet eine raumfeste gedachte 
Flache, die im Medium verlauft und das 


2 %2 : z i 2 cet A 
se / ~ b Hindernis H umschlieBt, u die positive Teil- 
f (Ca u/ é t) dx= (d/ at) J Qu dx. chengeschwindigkeit (Schallschnelle) und 7; 
*y *y innere Normalen auf S. 


Wir setzen voraus, daB wir es mit zeit- 
lich periodischen Lésungen in 9 und w zu tun haben; unter dieser An- 


nahme verschwindet das Zeitmittel von (d/dt) [ ou dx und wir erhalten 
aus Gl. (4) %y 
: — P= (ou?) ,— (0?) x, + B (2) —B(m)- 
Indem wir abkiirzend die GréBen an der vorderen und hinteren Begren- 
zungsflache von S durch die Indizes 1 und 2 charakterisieren, erhalten 
wir pe ee EA ye > 

Protar = Py + 01:44 — Pa — 02a: (5) 
Gl. (5) stellt den totalen mittleren Strahlungsdruck in EUvLERschen 
Koordinaten dar, der auf das Hindernis H rae wird. Ublicherweise 
wird nun P,,,.; in die beiden Anteile P= ),+ 0,“ und P, = Bo + 09 U3 
zerlegt und der Strahlungsdruck auf eine einzelne Begrenzungsflache ~ 
durch ROUSE PP Me 
. P=t+ 0 (6) 
definiert. Der totale Strahlungsdruck ist dann durch Pyota = PS =P 
gegeben. P, denkt man sich von der auftreffenden Welle herriihrend 
und in deren Fortschreitungsrichtung gelegen, P, als Reaktionskraft 
der Welle, welche die Riickseite von H verlaBt, wobei P, in der entgegen- 


gesetzten Richtung wie P, weist. 
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Gegen eine solche Vorstellung, die bei sinngemaBer Anwendung zum 
richtigen Resultat fiihrt, ist nichts einzuwenden, solange man sich dar- 
iiber klar bleibt, da®B diese an sich zweckmaBige Zerlegung willktrlich 
ist. Physikalisch sinnvoll ist nur das Resultat in Gl. (5), das lediglich 
eine Aussage tber Pyota, Taacht. 

Der Term ou? wird iiblicherweise als ,,Dichte des Impulsflusses** 
bezeichnet. Die Impulsdichte der Welle ist durch ow gegeben; durch 
eine der raumfesten Begrenzungsebenen von S tritt daher in der Zeit- 
einheit der Impuls ow: u = ow? hindurch. Der Impulsflu8 ist, unab- 
hangig von der Richtung von w, stets positiv. Die GréBe ou? kann daher 
als eine Kraft aufgefa8t werden, die stets in Richtung der imneren Nor- 
malen 2; von S gelegen ist (Fig. 2); der die Riickseite von H verlassende 
Impulsflu8 tibt im Sinn dieser Auffassung einen Reaktionsdruck auf H 
in der negativen x-Richtung aus. Diese Krafte sind jedoch im selben 
Sinn fiktiv, wie die Zerlegung von P,,.) in die Differenz P,—P,. Die 
Annahme, daB Krafte der GréBe ou? tatsachlich an einem Querschnitt 
senkrecht zur Strahlrichtung angreifen, ist durch nichts begriindet. Hin- 
gegen stellt die Differenz 0,uy — Oo Us ein MaB fiir den ,,konvektionellen“ 
Impulsverlust der Wellenbewegung beim Durchgang durch S bzw. H 
und damit eine reale Kraft dar!. Wenn wir im folgenden von dem Aus- 
druck (6) fiir P Gebrauch machen, sollte die fiktive Natur der auf die 
Begrenzungsflachen von H bezogenen ,,Krafte“ ou nicht tbersehen 
werden. 

In einigen besonderen Fallen reduziert sich der Strahlungsdruck tat- 
sdchlich auf eine reine Druckwirkung an den Begrenzungsflachen von S 
allein, namlich wenn 0,u, —0,uz verschwindet und infolgedessen P nur 
durch die mittleren Wechseldrucke #, und #, hervorgerufen wird. Ein 
solcher Fall ist z.B. der vollkommen starre Reflektor, an dessen Ober- 
flache die Normalkomponente der Geschwindigkeit definitionsgemaB 
verschwindet. An der Vorderseite verschwinden w, und damit 0,7, an 
der Riickseite P, = £,+9,u3, da keine Schallwelle in den Reflektor 
eindringt ; als wirksame Strahlungskraft bleibt in diesem Fall allein der 
mittlere Wechseldruck 4,. 


4, Der mittlere Strahlungsdruck in LAGRANGEschen Koordinaten 
und eine Bexiehung zwischen p und p*. 
Wenn wir die physikalischen Gré8en mit bewegten Teilchen ver- 
kniipfen, haben wir das Zeitmittel von P in Gl. (4) iiber die in periodischer 
? Diese Differenz entspricht dem Oberflachenintegral des Impulsflusses liber 
die Hiillflache S. Im allgemeinen Fall ist dieses Integral gleich $ou (uv (u-da) und 
damit die gesamte mittlere Strahlungskraft auf ein Hindernis durch — K — $p da + 


$eu(u-da) gegeben. Im eindimensionalen Fall reduziert sich dieser Ausdruck 
unmittelbar auf den Wert PA mit P nach Gl. (5). 
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Bewegung befindliche Oberfliche von H zu bilden. Die durch x, und 
%, bestimmten Begrenzungsflichen unseres Integrationsgebietes sind 
nun als Funktionen der Zeit ¢ zu betrachten; hierbei ist d yl G tees ae teeonls 
und dx,/dt= *,=wu, zu setzen, wenn die Begrenzungsflachen, iiber die 
wir integrieren, die Bewegung der Oberflachenteilchen von H mitmachen. 
Wenn wir in Gl. (4) x, und x, als Funktionen von ¢ ansehen, gilt nach 
einer bekannten Differentiationsregel fiir Integrale mit -variablen Grenzen 


x(t) q(t) 
Cou d 


Tr oe = | oudx—x,-oul[x,(t),t] + x: ou[x, (d), t). (7) 
%, (2) x(t) 

Setzen wir dies in Gl. (4) ein unter Beriicksichtigung, daB #, =u [x (0), ¢] 
=U, (t) und #4 =«[x,(f), t}] =,(4), so fallen die Terine 0,uj und 0,43 
paarweise heraus. Nach der zeitlichen Mittelung bleibt daher 


P = [x, (4), 2) —[%(t), #], 


oder unter sinngemaBer Einfiihrung der Bezeichnung fiir die Drucke an 
der vorderen und hinteren Begrenzungsflache von H in LAGRANGEschen 
Koordinaten 
P=pi—#. (8) 
In der LAGRANGEschen Betrachtungsweise ergibt sich also der mittlere 
Strahlungsdruck einfach durch zeitliche Mittelung der Drucke tber die 
schwingende Oberflache von H. Der Wegfall der Terme ou? beim Uber- 
gang von dem Ausdruck (5) in EuLEeRschen Koordinaten zu dem Er- 
gebnis (8) in LAGRANGEschen Koordinaten wird gewodhnlich mit dem 
Argument motiviert, da8 der ImpulsfluB durch eine der Teilchenbewe- 
_gung folgende Flache verschwindet!?. bs 
Auch in der LAGRANGEschen Darstellung von P kann man sich die 
Kraftwirkung nach Gl. (8) aus getrennten Wirkungen an der vorderen 
und hinteren Begrenzungsflache von H zusammengesetzt denken. In- 
dessen ist auch hier nur die Druckdifferenz physikalisch sinnvoll. Dies 
‘sieht man z.B. am Fall eines absorbierenden Hindernisses ein, wo zu- 
-mindest ein Teil der Kraftwirkung vom Impulsverlust innerhalb H her- 
riihrt ; die Druckdifferenz p* — Pp} tragt demselben automatisch Rechnung. 


Gestalt 14Bt sich in Verallgemeinerung von Gl. (8) durch K=— $ p* da darstellen. 
Dies folgt aus Gl. (1) unter Beachtung der Beziehung 


So(Du|Di) dV = (dat) f ouav, 
V (2) V(t) 


| 1 Die gesamte mittlere Strahlungskraft K auf ein Hindernis von beliebiger 


wenn unter V(t) das durch die bewegte Oberflache von H begrenzte Volumen ver- 
standen wird. [Siehe dazu z.B. FRANK-MISES: Differentialgleichung der Physik, 
2. Aufl., Bd. II, S. 379, Gl. (16). Braunschweig 1935.] Fir zeitlich periodische 
sungen von ou verschwindet daher das Zeitmittel des Integrals tiber V (2). 
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Der fiktive mittlere Strahlungsdruck bezogen auf eine einzelne Be- 
grenzungsflache wird nach Gl. (6) und Gl. (8) in den beiden Systemen 
beschrieben durch 

P= + 9u? = p*. (9) 
Dies liefert uns gleichzeitig eine Beziehung zwischen # und #*, d.h. den 
mittleren Drucken in den verschiedenen Koordinatensystemen. Wegen 
der mit der Aufspaltung der Gln. (6) und (8) verbundenen Willkir ist 
diese Beziehung jedoch nicht zwingend; sie kann aber leicht in folgender 
Weise verifiziert werden: 

Wir wenden Gl. (1) auf eine Flache S von der Gestalt in Fig. 2 an, 
die jedoch nicht H umhiillt, sondern vdllig innerhalb des Mediums ver- 
lauft. Die auBere Kraft F in Gl. (1) fallt damit in einem absorptions- 
freien Medium weg. Die eine Begrenzungsflache x, denken wir uns nun 
raumfest, die andere x, als der Teilchenbewegung folgend. Unter Ver- 
wendung der Gl. (4) mit P=0, weil F=0, und der Beziehung (7) mit 
%,=0 erhalten wir nach zeitlicher Mittelung 


0 = —(9u*)x,,1 +P [x24] —Bly.4, (10) 
oder unter Einfiithrung von p*=)[x,(é), t], wobei die Ebene x. aber 
nun nicht durch H von x, getrennt ist, 


Pp + ou? = p* = constans, (11) 


in Ubereinstimmung mit Gl. (9). Die SchluBfolgerung, daB beide Aus- 
driicke in (11) einer von x und ¢ unabhangigen Konstanten gleich sein 
missen, ergibt sich aus dem Umstand, daB die Lage der Ebenen x, und 
%, in Gl. (10) eine ganz beliebige sein kann. Wir werden auf anderem 
Wege zu dem gleichen Ergebnis in Abschnitt 7 gelangen!. 


3. Der ,, RAYLEIGH ‘-Druck. 


Gl. (9) setzt uns in die Lage, den mittleren Strahlungsdruck Pm 
bestimmen. Man muB jedoch dabei die 4uBeren Bedingungen beachten, 
denen der einfallende akustische Strahl unterworfen ist. Der einfachste, 
aber rein theoretische Fall, ist der, daB die einfallende ebene Welle senk- 
recht zu ihrer Fortpflanzungsrichtung unendlich ausgedehnt ist. Die 
Druckverhialtnisse in der Welle sind dann allein durch die Amplitude 
des Schallfeldes bestimmt, wenn wir ausschlieBen, daB die Wellen- 
bewegung mit einem ungestérten Medium hinter dem Hindernis (etwa. 
durch einen kleinen beweglichen Kolben im Hindernis) kommuniziert. 
Oder wir kénnen uns einen Strahl aus der unendlich ausgedehnten Welle 


? Die Beziehung (11) wurde bereits von G. Hertz und H. MENDE [6] mittels 
einer plausiblen Betrachtung tiber den ImpulsfluB aufgestellt. 
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durch ein vollkommen starres Rohr, innerhalb dessen der Strahl verlauft, 
abgegrenzt denken, so daB der Strahl nicht mit dem Medium auBerhalb 
des Rohres kommuniziert. Der Strahlungsdruck, der in einem dieser 
beiden Falle zustande kommt, wurde von G. Hertz und H. MENDE |6| 
als ,, RAYLEIGH ’‘-Druck bezeichnet ; er entspricht in der Tat den Voraus- 
setzungen, die zu einem haufig zitierten Ergebnis RAYLEIGHs fihren. 
Bei experimentellen Anordnungen hat man es indessen vorwiegend 
mit einem ,,freien‘‘ akustischen Strahl zu tun, der in das unbeschallte 
Medium von konstantem hydrostatischen Druck f, eingebettet ist. Der 
Druckverlauf im Strahl wird in diesem Fall durch den auBeren Druck py 
beeinfluBt und der unter solchen Verhiltnissen auftretende Strahlungs- 
druck ist von dem ,, RAYLEIGH ‘‘-Druck verschieden. Es erscheint zweck- 
maBig, unter dem Schallstrahlungsdruck schlechthin den Strahlungs- 
druck zu verstehen, der von einem freien Strahl mit endlichem Quer- 
schnitt ausgeiibt wird. 


6. Der BRILLOUINSche Spannungstensor und die Wechselwirkung 
zwischen einem freien akustischen Strahl und dem umgebenden Medium. 


_ Die durch das Schallfeld im Strahl hervogerufenen Krafte lassen 
sich mit Hilfe des von L. BRILLOUIN [3] eingefiihrten Spannungstensors 
des akustischen Feldes beschreiben. Im eindimensionalen Fall kann die 
Bewegungsgleichung im Medium in Euterschen Koordinaten, wenn wir 
die Darstellung nach Gl. (2) wahlen, in folgender Form angeschrieben 
werden: 


Cou 


ey, +4 (6 + eu) =0. (12) 


Es liegt nun nahe, in der x-Richtung eine Normalspannungskomponente 
T,,= bo +b + ou® =p, + ow? (13) 


einzufiihren; Gl. (12) kann damit als Gleichgewichtsbedingung fir ein 
-raumfestes Einheitsvolumenelement interpretiert werden, an dem sich 
die Kraft —éT,,/@x und die lokale Anderung der Impulsdichte do u/ét 
tdas Gleichgewicht halten. In den Achsenrichtungen y und z wirkt bei 
“eindimensionaler Schallbewegung nur der dynamische Druck py= fy) +2; 
der Druck wirkt als skalare GréBe in gleicher Weise nach allen Rich- 
_tungen. Die Normalspannungskomponenten T,, und T,, sind daher 
Be Sikert durch 


Dyy =T., = fo +P = bu- (14) 


Da wir von viskosen Kraften im Medium absehen, verschwinden die 


_Tensorkomponenten T,,, T,,, T,;, und der Spannungstensor nimmt 
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die Form 
patou® 0 0 | 
| 
0) 0) Pa 


an. DaB sich die Krafte im akustischen Feld tatsachlich durch einen 
solchen Tensor darstellen lassen, d.h. daB sie sich wie ein Tensor trans- 
formieren, hat L. BRILLOUIN [3] in allgemeiner Weise gezeigt. Der Ten- 
sor (15) stellt die eindimensionale Spezialisierung des allgemeinen BRIL- 
Lourinschen Tensorausdrucks dar. Der Strahlungsdruck ist daher kein 
Druck‘ im Sinne der Hydrodynamik. Beim Auffall auf ein schiefes 
Hindernis [12], beispielsweise, transformiert er sich wie der Tensor (15). 
Fiir ein schallfreies Medium reduziert sich der Tensor (15) mit w=0 
und p,= py auf 


lo 0. 0) 
LO". Mepgfh 4s 10.13 (16) 
lo <0 pal 


d.h. auf den rein hydrostatischen Druck #). Durch das Schallfeld wird 
das Medium gema8B der Beschreibung der Krafte durch den Tensor (15) in 
einen asymmetrischen Spannungszustand versetzt: Die Komponente 7, , 
unterscheidet sich von 7,, und 7,, durch den Impulsflu8 ou? in der 
Fortschreitungsrichtung der Welle. Auch hier hat die Tensorkompo- 
nente 7), zunachst nur fiktiven Charakter. Sie gestattet eine korrekte 
Bestimmung der Kraftwirkungen eines akustischen Strahls; die Frage, 
ob in einem raumfesten Querschnitt senkrecht zu x tatsiachlich eine 
Normalspannung vom Betrag £,-+ ou? angreift, ist durch die formale 
Einfithrung von 7), nicht beantwortet. 

Mit Hilfe der Darstellung (15) kann die Wechselwirkung zwischen 
Strahl und ungestértem Medium behandelt werden. Im allgemeinen 
tritt an dem Hindernis H eine Reflexion der einfallenden Welle auf; 
durch Uberlagerung der einfallenden mit der reflektierten Welle wird 
sich langs des Strahls vor einem Hindernis eine mit x periodisch schwan- 
kende Druckverteilung einstellen!. AuBerhalb des Strahls soll der 
Druck jedoch konstant und gleich #, sein. Eine scharfe Grenze zwischen 
Strahl und Medium, wie wir sie vereinfachender Weise angenommen 
haben, existiert natiirlich in Wirklichkeit nicht. Langs einer Ubergangs- 
zone wird sich senkrecht zur Strahlrichtung ein Druckausgleich voll- 
ziehen, der zu Wirbelbewegungen in der Ausgleichszone AnlaB geben 
wird. Eine strenge Behandlung dieses Problems liegt auBerhalb des 
Rahmens unserer Betrachtungen; man wird jedoch annehmen diirfen, 


1 Die periodische Druckverteilung p(*) in Fliissigkeiten wird naher diskutiert 
bei G. Hertz und H. MEnpE [6], sowie F. Boranis [Rev. Mod. Phys. 25 (1953)]. 


eee 
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daB diese Zone relativ schmal im Vergleich zum Strahldurchmesser ist, 
wenn letzterer gro®B gegen die Wellenlinge ist. Meist hat man es mit 
kleinen Schallamplituden zu tun und daher mit relativ geringen Schwan- 
kungen des Wechseldrucks um den ungestérten Druck bo. Dem Druck- 
ausgleich kann dann in verniinftiger Annaherung durch die Forderung 
Rechnung getragen werden, daB der langs des Strahls zeitlich und rdum- 
lich gemittelte Wert des dynamischen Wechseldrucks gleich dem auBeren 
Ruhedruck fy sein soll. Fiir kleine Amplituden wird diese Annahme 
durch die Erfahrung gerechtfertigt ; inwieweit sie sich auf gréBere Am- 
plituden anwenden 1aBt, mu8 vorerst dahingestellt bleiben. 

Die Wirkung des auBeren schallfreien Mediums auf die urspriingliche 
durch das Schallfeld erzeugte Druckverteilung im Strahl beriicksichtigen 
wir also durch die Forderung £,=f) + $= fy, oder 


p=0, (17) 
wobei die doppelte Uberstreichung die raumliche wnd zeitliche Mittelung 
iiber den Wechseldruck #(x, ¢) langs des Strahls bedeutet?. 

Unter Benutzung der Bedingung (17) erhalt man fiir das raumzeit- 
liche Mittel des Spannungstensors (15) 


lbotouw 0 0 
, 0 py 0 (18) 
| 0 0 Po| 


Im raumzeitlichen Mittel ist damit die Druckkontinuitat senkrecht 
zur Strahlrichtung gewdahrleistet. 


7. Strahlungsdruck und Energtedichte. 


Wenn die Bedingung (17) zugrunde gelegt wird, 148t sich ein einfacher 
Zusammenhang zwischen Strahlungsdruck und Energiedichte formu- 
lieren. Wir wollen wieder voraussetzen, daB die GréBe ou in Gl. (12) 
eine zeitliche Periode besitzt. Diese Annahme ist in einem absorptions- 
freien Medium, wie wir es hier voraussetzen, nicht notwendigerweise 
erfiillt. Von den Lésungen der Wellengleichung in Gasen, z.B. (EARNs- 
HAWs Loésung), wissen wir, daB beim Fortschreiten der Welle mehr und 


_ mehr Energie von der Grundwelle auf die héheren Harmonischen tiber- 


tragen wird, deren endgiiltige Amplituden durch die ihrer jeweiligen 
Frequenz zukommende Absorption begrenzt werden, In einem absorp- 


tionsfreien Medium wiirden diese Amplituden mit der Zeit PAD ESeUTABE 


anwachsen. 


1 Die Bedingung (17) wird auch von F. Bopp [9] bei seiner Behandlung des 


Strahlungsdrucks auf einen yollkommen starren Reflektor eingefiihrt. 
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Praktisch haben wir es natiirlich stets mit absorptionsbehafteten 
Medien zu tun. Im Zusammenhang mit den vorliegenden Betrachtungen 
wollen wir daher die Existenz zeitlich periodischer Losungen voraus- 
setzen, wiewohl wir den Ausdruck fiir den Strahlungsdruck in einem 
absorptionsfreien Medium formulieren. Unter der Annahme einer zeit- 
lichen Periodizitat von ou mitteln wir Gl..(12) zeitlich und integrieren 
nach x. Wir erhalten 


B(x) + ew? (x) =C, (19) 


wobei die Konstante C unabhangig von x und ¢ ist, aber nicht notwen- 
digerweise im allgemeinen von der Amplitude des akustischen Feldes. 
Nach einem Vergleich mit Gl. (9) ist die Konstante gleich p*. Um der 
Bedingung (17) Rechnung zu tragen, mitteln wir Gl. (19) nun auch raum- 


lich und erhalten mit #=0 nach (17) fiir die Konstante den Wert ow. 
GemaB Gl. (9) folgt daher fiir den mittleren Strahlungsdruck 


P—$ + ow = f* =0? =2Exin, (20) 


wobei Ekin = Louw das raumzeitliche Mittel der kinetischen Energie- 
dichte in EuLERschen Koordinaten darstellt!. Dieses allgemeine Re- 
sultat, bei dessen Herleitung keine Beschrankung im Hinblick auf die 
Amplitude eingefiihrt wurde, ist, um es zu wiederholen, an zwei Voraus- 
setzungen gebunden: a) die Existenz zeitlich periodischer Lésungen der 
Wellengleichung und b) die Giiltigkeit der Wechselwirkungsbedingung 
(17). Bei kleinen Amplituden erscheinen beide Annahmen als ziemlich 
gesichert; bei gr6Beren Amplituden kann wohl die Annahme a) als er- 
fiillt betrachtet werden, hingegen bleibt hier die Annahme b) dahin- 
gestellt. Dies bedeutet, daB fiir groBere Amplituden im allgemeinen 
ein einfacher Zusammenhang zwischen Strahlungsdruck und Energie- 
dichte méglicherweise nicht mehr formuliert werden kann?. 


Indes hat man es meistens mit kleinen Amplituden & zu tun, dh. 
2a &/A<1; insbesondere in Fliissigkeiten kénnen die Amplituden, die 
sich praktisch (ohne Auftreten von Kavitationserscheinungen) erzeugen 
lassen, als relativ klein angesehen werden. Bei Beschrankung auf Glieder 
bis zur zweiten Ordnung in 2a &/A laBt sich in Gl. (20) an Stelle der 
kinetischen Energiedichte die Gesamtenergiedichte einfiihren; bei Ver- 
nachlassigung von Gliedern der dritten Ordnung und héher gilt bekannt- 


lich Eyin =F poe = ie vB ukn Weiterhin geniigt es in dieser Naherung ou? 


durch gyu*, zu ersetzen, wobei unter 9, die ungestérte Dichte und unter 


1 Siehe dazu auch F. Bopp [9]. 
* Eine Ausnahme bildet die einseitig fortschreitende Welle, in der p unabhangig 


vom Ort ist und somit die Bedingung (17) auch bei gré8eren Amplituden plausibel 
erscheint. ‘ 
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u,, die erste Naherung von u verstanden ist, d.h. die Naherung, die aus 
der linearisierten Wellengleichung erhalten wird. Fiir eine ebene Welle, 
die auf einen ebenen Reflektor fallt, ist 2 , bekanntlich gegeben durch 


Uy) = WE, [cos (wt—k x) + ycos(wit+kx+#)). (21) 


w ist die Kreisfrequenz, & die Schwingungsamplitude, y der amplituden- 
maBige Reflektionskoeffizient und # der Phasenwinkel der reflektierten 
Welle in bezug auf die einfallende Welle. Eine Unterscheidung zwischen 
Evurerschen und LaGrANGEschen GréBen ist in erster Naherung nicht 
notwendig. Mit (21) erhalt man nach kurzer Rechnung mit t= 2a/ 
und A= 2z/k 

cA 


—— bait thes 1 ae 
Oo a) oof J uidtdx= = 0) w® & (1 + y?). (22) 


I 


0 0 
Unter Einfiihrung der mittleren totalen Energiedichte der einfallenden 
Welle 


E,=2(E,)xin = $ 0 0? & (23) 
folgt aus Gl. (20) fiir den mittleren Strahlungsdruck bei kleinen Ampli- 
tuden 


P=E,; (1+). (24) 


Diese Beziehung findet man gelegentlich dahin interpretiert [3], daB 
durch die einfallende Welle mit der mittleren Energiedichte EF, ein Strah- 
lungsdruck P,=E, und durch die reflektierte Welle mit der mittleren 
Energiedichte ye ; ein Reaktionsdruck P=yE ; auf den Reflektor 
ausgeiibt wird. Die Summe der beiden Drucke ergibt den Ausdruck (24). 
Eine solche Zerlegung sagt natiirlich nichts tiber die physikalische Natur 
der am Reflektor angreifenden Krafte aus. 

Wenn wir die mittlere totale Energiedichte der an der Riickseite des 
Hindernisses austretenden Welle mit E,,, die mittlere totale Energie- 
dichte der auf die Vorderseite auftreffenden Welle mit E;, bezeichnen, 
erhalten wir in Anwendung der Gl. (5) fiir den gesamten Strahlungsdruck 
eines freien Strahls auf ein Hindernis bei kleinen Amplituden 


Prota = E;1 (1 + y?) soe OF : (25) 


Fiir einen vollkommenen Reflektor (y?=1 und Ex, =0) folgt P=2E,, 
fiir einen vollkommenen Absorber (y?=0 und E,,=0)P=E£;,. 

In Anwendung der Gl. (25) auf den Strahlungsdruck an einer ebenen 
Grenzfliche zweier nichtmischbaren Flissigkeiten folgt, da auf Grund 
der Erhaltung des mittleren Energieflusses beim Durchtritt durch die 

; ase 
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Grenzfliche c, E;,;—¢ PE, =c,E,, (c = Schallgeschwindigkeit) sein 


muB, 
f 


P=E,,[1—2+°(14+4)]. (26) 


Cy 


Je nach der Anordnung der beiden Medien, d.h. dem Verhaltnis ¢,/cy, 
kann der Strahlungsdruck positiv, Null oder negativ werden. P wird 
dann negativ, d.h. entgegengesetzt der Einfallsrichtung des Strahls, 
wenn ¢,/c, geniigend klein ist, um die Energiedichte E,, hinter der 
Grenzflache gréBer als E,(1-+y?) werden zu lassen. Eine hiibsche 
Demonstration eines negativen Strahlungsdrucks geben G. HERTZ und 
H. MENDE [6]. 
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lsotopentrennung 
mit kontinuierlich arbeitenden Trennrohren. 


Von 
ERWIN DavIpb. 
Mit 4 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 24. Oktober 1952.) 


Das Criusius-DickeEt-Trennrohrverfahren ist fiir Stoffe, von denen es geeignete, 
gasformige Verbindungen gibt, das einfachste Verfahren zur Isotopentrennung. Wir 
schlagen im folgenden eine kontinuierlich arbeitende Anordnung vor, bei der den 
Trennrohren an jeder Stelle durch kontinuierliche oder einigermaBen feinstufige 
Radiusanderung der giinstigste Radius gegeben ist. Die dadurch erzielten Vorteile 
sind: 

1. Extrem hohe Endkonzentrationen zu erreichen bedingt keinen besonderen 
Aufwand. Die vorgeschlagene Anordnung ist darin allen kontinuierlich arbeitenden 
mit zylindrischen Rohren und erst recht allen diskontinuierlich arbeitenden sehr 
iiberlegen. 

2. Die Anlaufzeit ist in demselben Verhaltnis bei unserer Anordnung giinstiger 
als bei den anderen. Zum Beispiel wiirde eine auf minimale Anlaufzeit berechnete, 
fiir die Gewinnung sehr kleiner hochangereicherter Gasmengen bestimmte, dis- 
kontinuierliche Anlage nur wenig von unserer abweichen. 

3. Der Nutzeffekt konsmt bei unserem Vorschlag schon bei kleineren Labora- 
toriumsanlagen (Leistungsaufnahme 1 bis 10 kW) nahe an das tiberhaupt mégliche 
Optimum heran. 

4. Die Berechnung gestaltet sich einfach; sehr viel einfacher als die von An- 
lagen, die aus zylindrischen Rohren zusammengesetzt sind. Ohne Schwierigkeit sind 
gewunschte Kompromisse wie z. B. zwischen Nutzeffekt und Anlaufzeit zu tibersehen. 

5. Die Berechnung, speziell der Leistung und der Konstruktionsdaten, ist zu- 
verlassig. Sie beruht auf einfachen Ahnlichkeitsgesetzen und auf vier Daten, die 
an einem kleinen Probetrennrohr empirisch leicht zu bestimmen sind. Einzig der 
optimale Nutzeffekt kann in ungiinstigen Fallen durch nicht vermeidbare leichte 
Ungenauigkeiten ganz geringfiigig verfehlt werden. 

Zum Vergleich unserer Anlage mit diskontinuierlich arbeitenden ist zu sagen: 
Im Grenzfall sehr kleiner Anreicherung braucht ein einfaches, aber optimal dimen- 
sioniertes, zylindrisches Trennrohr diskontinuierlich zwar nur 23% mehr Heiz- 
energie als die optimale kontinuierliche Anordnung. Will man dagegen hoch an- 
reichern (d.h. etwa Trennfaktor >10?) und stellt noch die Nebenforderung, da8 
die Trenndauer bis zur Entnahme getrennten Gases aus dem Endvolumen wenig- 
stens in der GréBenordnung der Anlaufzeit des kontinuierlichen Falls bleiben soll, 
so werden Ausbeute und Nutzeffekt notwendig um Zehnerpotenzen schlechter als 
im kontinuierlichen Fall. Man kénnte zwar diskontinuierliche Anlagen mit dem- 
selben Nutzeffekt wie kontinuierliche bauen, aber man braucht dann erstens Trenn- 
rohre mit zeitlich wachsender Lange, zweitens Trenndauern von Jahrzehnten bis 
Jahrhunderten fiir eine Fiillung. . 

Im kontinuierlichen Fall ware zu vergleichen mit den von Jones und Furryt 
hauptsachlich diskutierten Anlagen, die aus unter sich gleichen, zylindrischen Rohren 


1 Jones, R.C., u. W. H. Furry: Rev. Mod. Phys. 18, 154 (1946). 
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zusammengesetzt sind. In dem dafiir noch relativ giinstigen Fall der Anreiche- 
rung von Methan auf 20% C'* betragt bei JONES und Furry die Gesamtheizleistung 
das 25fache der unsrigen, der Nutzeffekt ist die Halfte, die Anlaufzeit etwa gleich. 
Wollte man dagegen ebenso nach Jones und Furry eine Anlage fiir die Anreiche- 
rung auf 99,9% entwerfen (vgl. unser Beispiel in Tabelle 8 mit knapp 11 kW Auf- 
nahme), so brauchte man eine Leistungsaufnahme von tiber 1000 kW, wenn man 
Nutzeffekt und Anlaufzeit nicht ernstlich verschlechtern wollte. 


1. Schema der Anlage. 

Das Schema unserer Anlage zeigt Fig. 1. Es wird, vgl. vorerst 

Fig. 1a, bei der Anfangskonzentration cy der Gasstrom S + Sapr ein- 
gespeist. Am Ende des Anreicherungsteils 

+S wird bei c, der Strom S entnommen, 
entsprechend bei cay, der Strom Sap. S 

bzw. Sa), wird als Durchsatz bezeichnet. 

Dem Trennrohr ist an jeder Stelle die 
giinstigste Dimension gegeben. Weil sonst 

: Turbulenz einsetzt, wird man in der Nahe 
TS oe des Anfangs meist mehrere Rohre parallel- 

schalten miissen, so daB tatsachlich ein 
Schema entsprechend Fig.1b entsteht. 
Hier verhindern noch. pordse Stopfen 
eine stérende Thermosyphonzirkulation 
in den parallelen Rohren. Die Stopfen las- 
He S45, sen einen Konzentrationsausgleich durch 
a b Diffusion zu, bremsen dagegen Gleich- 
Fig. 1au. b. Schema der Trennanord- stromungen. 
Tigh Ce bagaece eae UA CHR Es 1aBt sich zeigen, daB wesentlich 
panes a oon SSS aig ii abweichende Schemata nicht in Frage 
Puen ceAtecLon) kommen. Man kann natiirlich, wenn ver- 
schiedene Anreicherungen nebeneinander 
gewiinscht werden, gleichzeitig aus dem Ende und aus Anzapfungen 
entnehmen. Nur wenn die zu trennenden Gesamtmengen fiir einen 
wirtschaftlichen kontinuierlichen Betrieb zu klein sind, wird man ab- 
weichend verfahren, z.B. diskontinuierlich. 

Fir die Anordnung nach Fig.1 folgt aus der Kontinuitatsgleichung, 
da die Anlage mit Ausnahme der Einspeisungs- und der beiden Ent- 
nahmestellen ein geschlossenes Rohrsystem ist: 

Shes Seed an (1) 


© — Abr 


+S 


I 
b 
S 


F(S+Sa6,) 


Abr - teil Anrelcherungs te/l 


_ Fir den Anreicherungsteil folgt weiter daraus, da der aufwarts gerichtete 


Strom cy, S an leichtem Isotop sich aus dem Thermodiffusionstransport t 
und dem von der Strémung S mitgenommenem cS zusammensetzt: 


tr=(cz—),5. (2) 
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Fur den Abreicherungsteil Formeln, wie z.B. hier fiir r, extra anzu- 
geben, eriibrigt sich. Man setzt einfach S,,, und Capr ein. 


2. Ahnlichkeitsgesetze. 

Es ist méglich, die Rechnung, die bei FLEISCHMANN und JENSEN! 
zu den Gln. (17) und (18) auf S. 139/140 fiihrt, zu verallgemeinern auf 
den Fall beliebiger Temperaturabhdngigkeit der Gaseigenschaften A, Wind De 
und belvebiger Querschnittsform der Anordnung. Auch in diesem Fall gilt, 
und zwar exakt, eine Abhangigkeit des Thermodiffusionstransportes 1 
vom vertikalen Konzentrationsgradienten dc/dz in derselben Form, mit 
denselben Potenzabhangigkeiten von einer den Querschnitt kennzeich- 
nenden Lineardimension, die in Form der dimensionslosen GréBe é ein- 
gesetzt ist. 


F= Spb }e(t 0) —Lo(Et+ 269) St () 


(4) 


Als kennzeichnende Dimension dient der fiir das Drahtrohr, konzen- 
trische Rohre und ebene Anordnungen gleich gut verwendbare Abstand 
von kalter und heiBer Flache, R,—R;,. 

Wenn wir alle Radien als Vielfache des ,,charakteristischen Ra- 
dius“ R,, alle Trennrohrlangen als Vielfache der ,,charakteristischen 
Trennlange“ 1, und alle Transporte t sowie Durchsatze S als Vielfache 
des ,,charakteristischen Durchsatzes“ Sy ausdriicken, so ist Gl. (3) eine 
universelle Beziehung. Als zuverlassige Konstruktionsgrundlage werden 
R,, Lo, So (und Q,) experimentell bestimmt (vgl. Abschnitt 10). 

Die pro Langeneinheit des Trennrohres durch das Gas. abgeleitete 
Warmemenge sei Q,. Sie andert sich bei ahnlicher Vergr6Berung des 
Querschnitts nicht. Die R;, und damit bei festem R,/R; auch € propor- 
tionale Abstrahlung werde mit Hilfe eines Faktors x als Bruchteil x Q, 
von Q, ausgedriickt. Insgesamt ist also 


Qo(1+ &x) (5) 


der pro Langeneinheit verlorengehende Energiestrom. 

Bei der ahnlichen VergroBerung eines Trennrohres bildet die Zen- 
trierung des Heizdrahtes ein Problem. Erstens fehlen bis jetzt quan- 
titative Messungen der Beeintrachtigung der Trennung als Funktion 
des Zentrierfehlers. Zweitens beeinflussen die Zentrierungshalterungen 
die Zirkulationsstrémung. Fiir diese gilt die von uns geforderte Ahn- 
lichkeit, wenn die Abstande der Halterungen in demselben Verhaltnis 


1 FLEISCHMANN, R., u. H. JENSEN: Ergebn. exakt. Naturw. 20, 121 (1942). 


380 ERwIN Davip: 


vergréBert werden wie die Radien. Das wird ausreichen, wenn z.B. 
Drahtkreuze, die den Trenneffekt nicht entscheidend beeinflussen, in nicht 
allzu kleinen Abstanden verwendet werden. Bei Scheibchen, besonders 
in kleineren Abstinden, bezweifelt der Verfasser das Giiltigbleiben der 
Rechnung. Ungiiltig wird die Rechnung selbstverstandlich auch, wenn 
auch allmihlich, nicht ‘abrupt, bei Ubergang ins turbulente Gebiet. 


3. Heizlerstung. 


Das Minimum an Gesamtheizleistung erhalten wir, indem wir fiir 
jeden differentiellen Abschnitt der Trennrohranlage, in dem die Kon- 
zentration von c auf c+ 6c steigt, die Heizleistung zum Minimum 
machen. Ein solcher Abschnitt hat, wenn in ihm m Rohre parallel 
arbeiten, nach (2) und (3) die Lange: 

Ps Ly (§* + 2€-*) enmeee ss (6) 
, Ce—C alan, mee c(1—c) 
c(1—c) mnSp 


Die darin verbrauchte Heizleistung betragt nach (5) 


60 NL Qo (1+ & x) (Et +2679) 3 bc / 
* i—ioae c(1—c) \ 
aa 
2 (ce —c) S 


esi e(i=c) 2S, - i) 


Die dimensionslose GréBe o, die wir wegen ihrer Proportionalitat mit 
dem Durchsatz S vielleicht ,,reduzierten Durchsatz‘‘ nennen k6énnen, 


ist ein wesentliches, immer wieder auftretendes Bestimmungsstiick der 
Trennrohre. 


Um zum Minimum von 6Q zu gelangen, miissen wir samtliche darin 
frei verfiigbaren GréBen variieren. 


4. Optimalbedingung fiir —, d.h. fiir Rohrradius. 


Erstens differenzieren wir partiell nach €, von dem 6Q in hohen 
Potenzen, also empfindlich abhingt. Es entsteht eine Gleichung 11. Gra- 
des, die fiir groBe € die Naherungslésung hat: 


Et mig. (9) 


Das an der exakten Lésung Fehlende ist in Fig.2 mit x als Parameter 
graphisch dargestellt. Dadurch, daB die relativ kleine Differenz zur Dar- 
stellung gekommen ist und zu o addiert auf die 4. Potenz von é fihrt, 

ist die Genauigkeit der graphischen Methode tiberreichlich. Bei dem zur 
Kontrolle auch direkt dargestellten é diirfte sie dagegen nicht ausreichen. 
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Wir wollen im folgenden annehmen, daB stets dieses giinstigste &, 
d.h. nach (4) der giinstigste Radius gewéhlt sei, ohne daB wir das durch 
einen besonderen Index bei £ markieren, Wie sich ungenaue & erhéhend 
auf die Heizleistung auswirken, zeigt die Nebenfigur von Fig.2. Wir 
werden sie benutzen, wenn wir die Radiusanderung stufenweise vor- 
nehmen. 

Der Bereich von & geht von ziemlich genau 1 bis etwa 2. Kleinere & 
scheiden wegen der dann iiberhand gewinnenden Riickdiffusion aus. Bei 


1 
10 ser lag 


Qe 


Qé 


Q4 a4 
G2 02 
of- 0 
0 ; 6 

+10 OnUh 4 
So Ex. ger Herzleistung : -02 
+5 : = — 
NaS ve 
-10% oy (#5 HO 


Fig. 2. Giinstigste reduzierte Rohrweite € als Funktion des reduzierten Durchsatzes o mit x als Parameter. 
Nebenfigur: Erhohung der Heizleistung durch Abweichung von £ vom giinstigsten Wert. (Sollwert), 


eroBeren € setzt Turbulenz ein (vgl. Abschnitt 11, b), die uns die Be- 
rechenbarkeit der Trennrohre nimmt. Nachteilhaft sind gréBere & auBer- 
dem wegen erhohter Strahlungsverluste und vergréBerten Volumens, das 
die Anlaufzeit erhdht. 


5. Optimalbedingungen fiir R,/R;, T;/T,, I, und p. 
Von diesen Variablen hangt 6Q nur in ziemlich flach verlaufenden 


Funktionen ab. Deshalb kénnen wir es uns erlauben, hier die exakte 


Rechnung zu verlassen. Wir benutzen die numerischen Integrationen 
von JONEs und Furry! ohne Riicksicht darauf, daB die dort gemachte 
Voraussetzung 

A~T, 4 ~T, oD~T, a = const (10) 


fiir die meisten Gase nur angendhert gilt. Eine gewisse Verbesserung 


-erreichen wir dadurch, daB wir die gemessenen Werte der Gaseigen- 


_schaften bei 


T=T,+4AT (11) 
‘1 Jones, R.C., u. W. H. Furry: Rev. Mod. Phys. 18, 151 (1946). 
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einsetzen, An dem in Fig. 3 dargestellten Beispiel sieht man, daB dieses 
T in der Gegend des Umkehrpunktes der Strémung liegt. Dies Gebiet 
ist fir den Trenneffekt am wesentlichsten, denn erstens findet sich hier 
das Maximum der Reibung zwischen aufwarts und abwarts gerichtetem 
Strom, das die Zirkulation weitgehend bestimmt, zweitens das fiir diesen 
entscheidende Maximum des radialen Thermodiffusionsstroms. 
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Fig. 3. Beispiel eines Profils der sich linear tiberlagernden Zirkulations- und Durchsatzstr6mung, sowie 
zugehériges Temperaturprofil. Gewahlt ist das im wirtschaftlich giinstigen Bereich liegende Beispiel 
Ti/Ta=5, Ra/Ri= 54,6 (=e). 


Fir den gréBten Teil der Anlage, nadmlich etwa fiir § >1,3 gilt die 
Naherung (9). Esist dann auch 2& “als klein gegen &4 zu vernachlassigen. 
So verbleibt von (7) 

(ce —c) dc ; 


50 wm 4728 (4 4 Ex) - SKE 
0 


e(1—c)* 


(12) 


Da das iibrige vorgegebene Faktoren sind, ist~das Minimum von 
D9 QolSo* (4 + €%) als Funktion von R,/R;, T;/T,, T, und p zu bestim- 
men. Dabei wollen wir fiir € etwa 1,8 als Mittelwert einsetzen, denn im 
groBten Teil der Anlage liegen die € zwischen 1,6 und 2, wie z.B. Ta- 
belle 8 zeigt. 


Nach Jones und Furry errechnen wir mit dem folgenden Ansatz 


ToQo a7, AK Ta 


So a2D 273°’ (13) 


uy Ee ea a ee, 
. SC SBE: Mae teers ewe 


(14) 
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re ee ne : 
mit Em = effektiver Emissionskoeffizient des Heizdrahtes nach (42) 
die numerischen Faktoren N und N, in Form der Tabellen 1 und 2. Es 


sind 4,7, D, 0, « bei T nach (11), aber bei p=1 Atm einzusetzen, wobei 
fir D die recht genaue gaskinetische Naherung benutzt werden kann: 


oD = 1,497. (15) 


So genau, wie (10) gilt, sind in (13) und (14) die Faktoren s und 
a? D 


1 nD \s Urns 
= (=o ] temperaturunabhangig. 


Tabelle 1. Faktor N. 


a 
vu 
No 

a 


2 3,4 3 3,50 
3 26; 2,45 De PA 2,59 2,55 
4 2,6 Fa WR Pele 2eie Dea | Taps 
5 2,8 2,4, pure 2,0, 230% 2,0, 
6 2,9, — = 2,34 Dek, | Dale 


Tabelle 2. Faktor N,, Einheit (cal/sec}. 


RalRi 
"02S a cenegamamee cas = en SE 
1 45 25 | 40 | 60 | 100 

| | 
2 1,13 05195 HE0, 43, | — | -- | — 
3 2,9 0,43 | 0,29 pour OQs20- bh -Ob Agee te 0,005 
4 6,2 OBS HE S087 Oe) pee baee 0,175 
5 oe 1,54 | 0,99 bru FO, O7erpe lire O48 | (0,34 
6 i se hg LOS al OL Taal 420,90 


Nach (13) und (14) und den Tabellen 1 und 2 ist von Fall zu Fall eine 
entsprechende Tabelle der GréBe 


Fao. (441,81) 
0 

anzufertigen. Ihr Minimum zeigt die giinstigsten Werte von R,/R,; und 
T,/T,. Im Verlauf ist eine solche Tabelle sehr ahnlich der Tabelle 1. 
Nur das Minimum ist leicht, etwa bis 7;/7,=4, durch den Verlauf von 
N, nach rechts oben verschoben. 

Bemerkenswert ist die bereits anfangs zur Rechtfertigung des ganzen 
Vorgehens erwahnte flache Abhangigkeit des Leistungsbedarfs von R,/R; 
und 7,/T,. Diese GrdBen sind also wenig kritisch. 

Die Heizleistung scheint nach (13) proportional 7, zu sein. Dennoch 
ist es sinnlos, mit T, unter die Temperatur des Kiihlwassers zu gehen. 
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Thermodynamisch laBt sich zeigen: Der Gesamtleistungsbedarf bleibt 
ungedndert, falls man von einem tieferen 7, mit einer Warmepumpe vom 
Wirkungsgrad 1 die Warme wieder auf die Kiihlwassertemperatur bringt, 
und wenn « nicht mit fallender Temperatur absinkt. Da es aber stets 
sinkt und der Wirkungsgrad nicht annahernd 1 ist, bedingen tiefere 7, 
erhohte Gesamtleistung. 

Vom Druck p ist die Heizleistung im wesentlichen unabhangig, da (13) 
davon unabhingig ist. Nur die Strahlungsverluste werden nach (14) 
durch Druckerhohung gesenkt. Der geringe, hier erzielbare Gewinn wird 
in keinem Fall den fiir erhéhten Druck nétigen Aufwand lohnen. 

Die soeben aufgestellten Optimalbedingungen fiir R,/R;, T;/T,, Ta 
und # gelten an sich nur im Bereich 4>>1, also nicht fiir den Endteil 
der Anlage. Entsprechende Uberlegungen fiir +1 fihren nicht auf 
sinnvolle Optimalbedingungen. Durch hohes R,/R,, kleines T;/T,, hohen 
Druck kénnte man wenige Prozent an Gesamtheizleistung sparen. Man 
tauscht als Nachteil eine meist untragbare Erhohung der Anlaufzeit 
oder den Aufwand der Druckerhéhung ein. Deshalb ist es zweckmdprg, 
die eben vorher fiir groBeres — ermittelten R,/R;, T;/T,, T, und p durch- 
gdngig zu verwenden. Um Anlaufzeit zu sparen kann man eventuell 
im Endteil bei —>1 sogar ein etwas kleineres R,/R; nehmen. Uberhaupt 
wird man bei der Wahl von R,/R;, T;/T,, die Anlaufzeit nach Abschnitt 8 
mitberiicksichtigen, es sei denn, da8 sie klein ist. 


6. Gesamtheizleistung. 


Das Integral iiber die Heizleistung 6Q nach (7) zerlegen wir in drei 
Teile. Q, sei das Integral iiber den ,,Anfangsteil‘‘ der Anlage, der so 
definiert sein mége: Da €< 2 sein soll, gilt nach (9) c<16. Wo durch 
den Anstieg von ¢ nach Gl. (8) o auf den Wert 8 gesunken ist, werden 
je zwei Rohre zu einem, wieder mit o = 16 anfangenden vereinigt. Die 
Gesamtheit der untereinander ziemlich gleichen Rohrteile, in denen 
8<o016 gilt, sei der Anfangsteil, wahrend das eine, von ¢g=8 bis 
o=0 an der Entnahmestelle fiihrende Rohr mit Endteil bezeichnet 
werde. Die Grenze von Anfangs- und Endteil liegt nach (8) bei 


wigs i“ [{ Sodelod gin (hit eps 
iy ‘ae Vge acy rer 4 Saracen (17) 


Fur den Anfangsteil setzen wir die dort gute Naherung (9) in (7) 
ein, worin wir auBerdem 2&2 weglassen. Exakte numerische Rechnung 
zeigt, da wir dabei einen um einen Faktor 1,029 bis 1,085 zu kleinen 
Integranden erhalten. Durch einen mittleren Faktor 1,05 sei das aus- 
geglichen. Ebenso sei der Faktor 1+ §x=1+1,7% bis 1 + 2x durch 
einen, den Schwerpunkt des Integrals beriicksichtigenden mittleren 


se 
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Faktor 1 + 1,9 ersetzt. Nach Anbringung des zusammengezogenen Fak- 
tors 1,05 + 2x dirfen wir den vereinfachten Integranden durch Partial- 
briche integrieren, und wir erhalten auf 1% sicher die Heizleistung im 
Anfangsteil: 

) 


O,=4 Xoo (1,05-+ 2x) S Ji2c, —4)lIn DAU 0) “" 
= (1 — oF) c, - 
Res Ch 1— CE 
murs (ace (1 — eq) (1 al | 
Im Endteil werde aus (7) der Faktor 
(E+ 2€*)/(1—$oE") =20 + F(a) (19) 


gesetzt. Die von x praktisch unabhangige, numerisch ermittelte Funk- 
tion F wird, wie Fig. 4 zeigt, im Bereich o=0 bis 8 mit ausreichender 


0 2 4 6 8 10 12 “u% CO 6 


Fig. 4. Funktion F, die zur Erganzung des angenaherten Integranden auf den exakten dient. Diinnere 
Kurve ist einim wesentlichen Gebiet der kleinen o praktisch vollauf ausreichender Ersatz fiir F; Fehler <2%. 


Genauigkeit durch 3/(1 + 0/6) angenahert. So entsteht, wenn wir noch 
n (1+ &x) den Schwerpunkten der Integrale entsprechende Mittelwerte 
von é einsetzen, aus (7) die Summe 62 = 60, + 6Q3: 


H0;= £5 Qo(4 +1,5 x) a0 8) (20) 


3 Oc 
; 1+0/6 c(1—c)° 
Die Integrale der Heizleistung im Endteil lauten, wie man elementar, 
wenn auch etwas miihevoll findet: 


6Q3 = Lo Oo (4 + 1,2%) - ae (21) 


Qa 4 10% (4 44,52) $ [(2en—1) In EO ra 


(1 — cg) c* 
im (Ce oy( me ts) 


3L9 Qo(1 +1,2%) (m+ cp)? {c* (1 — c*) + (cz — 0*) ) S/3 So} 
Pate oe Me (m+ c*)? Cr (1— cp) Lys (23) 


(22) 
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mit 


S 1\2  ¢eS S 1 
v= pV ese al 35; Poke aaa en oe 

Fiir den Abreicherungsteil ersetze man alle c durch 1—c. Dabei blei- 
ben die in c und 1 —c symmetrischen Ausdriicke Q, und Q, ungedndert, 
nur in (17), (23) und (24) ist die Ersetzung wesentlich. 

Die Teile Q, und Q, des Integrals sind proportional S, d.h. sie stellen 
eine feste Heizleistung pro Einheit des Durchsatzes dar. Dagegen Q3 
fallt mit steigendem Durchsatz, ganz grob etwa wie S~#. Pro Einheit 
des Durchsatzes fallt der Anteil Q, also etwa wie S~!. Dann, wenn Qs 
keine Rolle mehr spielt, laBt sich durch Vergroperung der Anlage die Wart- 
schaftlichkeit nicht mehr steigern. Praktisch wird man vielleicht fordern: 


Qs < 0,1(Q1 + Qs) - (25) 


Q, und Q, sind, abgesehen von der geringfiigigen Abhangigkeit von 
z, wie L,Q,/Sq nach (13) druckunabhangig. Wie man aus (22) bis (24) 
ohne weiteres ersieht, ist bei festgehaltenem S/S, das Verhaltnis 0;:0,+Q, 
auch druckunabhangig. Das bedeutet, da nach (39) S, mit p # geht: 
Man dar} bei Erhihen des Drucks S wie p~* senken, ohne die Wirtschaf.- 
lichkewt zu verschlechtern. Kann man dagegen S so hoch wahlen, dap schon 
bet Normaldruck (25) erfiillt 1st, so lohnt sich Drucksteigerung nicht. 


7. Rohrdimensionen. 


Zu den Rohrradien kommen wir auf folgende Weise: Gegeben sind 
an den Verzweigungspunkten von Fig. 1b die o. Zu diesen und geeig- 
neten Zwischenwerten entnehmen wir aus Fig.2 die zugehGrigen é, die 
liber (4) mit Ry nach Abschnitt 10 und dem in Abschnitt 4 festgelegten 
R,/R,; direkt auf R, fithren. 


Um zu den Rohrlangen zwischen den soeben radiusmaBig fest- 
gelegten Punkten zu kommen, berechnen wir durch Auflésung von (8). 
die zu diesen Punkten gehdérigen c: 


fo 1 s¥ 4\2 2(4— cp) S 
SF eS WG-24 BO Spies (26) 


oder bei cg 1 bzw. c<1 im Abreicherungsteil schneller und genauer 
durch sukzessive Approximation 


easy Cr — ce 


= C Abr 
Gfx . = 
noSy 1—¢ DAW indi Babar 2Sapbr ; i 


no So(4—c) 


Die Rohrlénge Z zwischen zwei solchen, durch die Konzentrationen ta 
und c, festgelegten Punkten ist das Integral tiber 5z nach (6). Abnlich : 
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den Integralen Q ergibt es sich zu Z=Z, + Z,: 


=~ {(2ce—1) In + 


n So 


iZ5 = we Lo In (m as Ce)" ia (1 — Ca) + (Cz — CQ) ; 3n So} 
w (m + €q)* {¢,(1— 2) + (¢e — €,) S/3n Sy} 


(29) 


mit m und w nach (24), in denen nur S, durch nS, zu ersetzen ist. 
iL und Sy seien nach Abschnitt 10 gemessen. Besonders bei Z, << Z, wird 
m1man bequemer numerisch aus Fig. 4 entnehmen: 


Zens. fire ie seid | Pelee cet = fa) (30) 


\1—re3)) Ge 


Die jetzt ermittelten Rohrradien und -langen gelten fiir konstantes 
_R,/R;, T;, T,. Aber in Abschnitt § wurde im AnschluB an die Tabellen 4 
‘und 2 erwahnt, daB diese GréBen wenig kritisch sind. Wir diirfen es 

uns deshalb erlauben, konische oder gestufte Rohre mit zylindrischem 
Heizdraht zu verwenden, so daB R,/R; bis + 10% vom Sollwert abweicht. 
T, variiert mit der Erwarmung des Kiihlwassers um etwa 30 bis 40°. 
T; hangt bei festem Strom im Draht von T, und R,/R; ab und kann 
auch in ahnlicher GréBenordnung abweichen. 
: Durch Naherungsrechnungen laBt sich zeigen: Diese ganzen Abwet- 
chungen dndern Radien und Langen nur um wenige Prozente. Die An- 
derungen werden kleiner, wenn man das Kihlwasser in Richtung ab- 
nehmendem F, stromen laBt. Man rechnet zunidchst mit den angegebenen 
Formeln und schdtzt anschlieBend die Beeinflussung von Radien und 
Léngen durch die von Ry, Lo, Sy ab. Die Beeinflussung dieser GréBen 
entnimmt man aus den theoretischen Formeln (37) bis (39), sowie Ta- 
bellen 9 bis 11. Nennenswert ist meist nur der EinfluB des abweichenden T, . 


8. Anlaufzett. 


Bei Inbetriebnahme 14Bt man die Anlage ohne Durchsatz bzw. mit 
Durchsatz nur im Abreicherungsteil solange laufen, bis sich eine der 
im Betrieb gewiinschten ahnliche Konzentrationsverteilung eingestellt 
hhat. Da eine falsche Verteilung die Tendenz hat, sich gegen die richtige 
hin auszugleichen, kann man die Anlaufzeit recht gut folgendermaBen 
abschatzen: Man ermittelt die Menge an Reinisotop, die in der Gesamt- 
anlage zur Herstellung der gewiinschten ¢ nétig ist und dividiert sie 

durch den Transport am Anfang bei cy. Durch ins einzelne gehende 
berlegungen und Abschatzungen laBt sich zeigen, daB dies Verfahren 
gerade bei im ganzen konstanten R,/R; und T;/T, gerechtfertigt ist. 
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1 nD\i { Tg 
fo PeD\08 T 


i an 


Cg (1— Cp) 
(1— CR) 


tw ty In (34) 


, 


Tabelle 3. Faktor N, fiir Anlaufzert. 


3900 4650 Ss wee — 


2 

3 1100 | 1200 1350 1500 1700 
4 600 | 650 700 750 830 
5 520 | 470 470 500 540 


Im Rahmen der Naherung (10) ist 4) von T unabhingig. Verkiirzend 
auf die Anlaufzeit wirkt demnach: Senkung von J, mit TJ}, Druckstei- 
gerung mit p *, weiter nach Tabelle 3: Senkung von R,/R; nur schwach, 
dagegen Erhéhung von T; stark. Von S, also von der Grope der Anlage, 
ist die Anlaufzeit unabhdngig. Nur bei Anlagen, die so klein sind, daB 
(25) nicht mehr gilt, mu8 man mit etwas héherer Anlaufzeit rechnen. 


9. Zahlenbeispiele. 
Eine Anzahl von Beispielen mag zur Veranschaulichung dienen. Zu- 
nachst einmal in Tabelle 4 die fiir die Berechnungen benutzten Grund- 
konstanten : 


Tabelle 4. Zugrunde gelegte Groen. 


Methan Neon 
P 1 1 Atm 
qh 290° 290° 
R,IR; 20 60 
T;l 2,44 5 
ap 392,5° 580° 
0 0,50 0542)9:40- 8 ‘g/em* 
n 1,40 4,80-10-* —g/cmsec 
u 1,44 1,47:10-4 —cal/em sec Grad 
ie 0,78 33263 1077 
Emett 0,09 0,0231 
cs 1,1% 9,21% (Ne22) 
90,51 % (Ne?) 
Ry 0,428 0,842 cm 
Ly 62,0 14,9 cm 
So 4,82 194 cm3/ht 
Q% 0,52 1,63 W/cm 
x 0,032 0,0321 
ty 46 0,8 h 


1 Verspiegelung angenommen, sonst Em*!f=0,175, x= 0,24. 


+ Die Einheit cm? (unter Normalbedingungen!) pro Stunde fiir Durchsatze S, 
bzw. So und Transporte rt ist erstens bequem in der Gré8enordnung. Ihr zweiter 
Vorteil ist, daB sich Volumanteile und Molenbriiche der Isotopen exakt entsprechen. 


~~ —— 


co 
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. Nach den Formeln (18) bis (23) berechnete Heizleistungen des An- 
reicherungsteils bringt Tabelle 5 als Funktion der Endkonzentration Cr. 
Da man durch Verdiinnen mit natiirlichem Isotopengemisch die 
(1 — €9)/(Cz —€9)-fachen Mengen verschiedener Konzentrationen c, in- 
einander uberfiihren kann, sind die Q mit diesem Faktor multipliziert. 
So entstehen Zahlen, deren Vergleich sinnvoll ist. 


Tabelle 5. Heizleistungen im Anreicherungsteil 1. 


S/So CE: 10% 50% 00% 99% 99,9% 99,99% 
1 0,14 0,022 0,020 0,030 0,041 | 0,052 
Qs, ba ,052 
Q,+Q. : : | 
CH, 4 0,014 0,002 0,002 G7002 | 0;0034 | 70,004 
1 1 co Q 1 ea te , 
ets On 19 12,9 3,8 Sect gol 2k 
CE—o * | 13,8 | 14,3) 14,8 | 15,3 kW 
1 0.27 | 0,46 -| 0,19 | 0,23. | 0,27 
Qs ies 
Q, =e Q, “2 | | | 
Ne22 4 = 0,023 0,014 0,015 | 0,018 | 0,024 
1— Cy ue : os i eee aa? 
e049 oy A or FP worl where OF. 7.9 | 8.9 kW 
we a | 
= | —_ = } 
/ | 
{ = es eee 1,0 | 0,74 | 0,66 
Qs | 
L OF-+ O.4 | | 
wit ke | | 
Sl lg eS Se ae ee 0,09 | 0,07 
1— 6, | | | j 
At me SF 3 Sears 57: 2,7 kW 
Cer— oy | 


Aus Tabelle 5 ist zu entnehmen: 1. Der Quotient von Q3 und Q, + Q» 
zeigt: Bei Normaldruck ist S = Sy bei kleinem, S = 4 Sy auch ber groBem cy 
ausreichend. 2. Man muf mit Leistungsaufnahmen in der GroBenordnung 
10 kW rechnen. 3. Das Wegkommen von kleinen Cy kostet sehr viel mehr 
Leistung als das Erreichen sehr hoher cg. 4. Der Energieaufwand pro 
getrenntem cm? ist bei verschiedenen Gasen besonders als Folge des unter- 
schiedlichen « um GréBenordnungen verschieden. 

Im Abreicherungsteil entspricht nach (1) einer schwachen Abreiche- 
rung, also kleinem Heizleistungsbedarf ein hoher Bedarf an Speisungsgas 
und umgekehrt. Ein Beispiel zeigt Tabelle 6. Man wird das Minimum 
der Preissumme von Heizleistung und Speisungsgasstrom aufsuchen. 

Anlaufzeiten der Anreicherungsteile zeigt Tabelle 7. Fiir die Ab- 
reicherungsteile sind die Anlaufzeiten sehr viel kiirzer. 


-1 Ohne Reduktion der Strahlungsverluste durch Verspiegelung wiirden beim 
Neon alle Heizleistungen um etwa 37% hoher liegen. 
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Tabelle 6. Heizleistung im Abreicherungsteil und Speisungsgasstrom fiir Methan. 
(Anreicherungsteil cp = 99,99%, S=S)=4,82 cm3/h, Q= 15,3 kW.) 
pA aE eM eh 


CAbr Qabr SSpeisung 
i EEE EEE EERE 


ie 0,64 kW 990 Sy = 4,781/h 
ae 1,35 kW 495,5 So = 2,39 l/h 
0,5 % 5,81 kW 166 S,=0,801/h 


Tabelle 7. Anlaufzeit. 


cE | 10% | 50% 90% 99% | 99,9% | 99,99% 
Methane. ear 5d yay Pelee! 175i mae od 26d 
INGOMiGa ter 5S | — 2h. 4h 6h 7.5 8 9h 


Zwei Beispiele fiir die Dimensionen von Anlagen bringt Tabelle 8. 
Als Anfangsbedingung wurden acht bzw. vier parallel arbeitende Rohre 
mit o = 16 festgesetzt. Es ist zu beachten, daB hier wie bei allen Tabellen 
die theoretischen, noch nicht experimentell kontrollierten Konstanten 
aus Tabelle 4 zugrunde gelegt sind. 


10. Bestimmung von Ry, Lo, So und Qy- 


Zur Messung von Ry, Ly, Sp und Q, stellt man in der beabsichtigten 
Bauart mit dem theoretisch nach Abschnitt 5 ermittelten R,/R; ein 
zylindrisches Trennrohr der Lange Z =2 bis 3 m her. R, werde so ge- 
wahlt, daB sich bei Normaldruck nach (4) und (37) etwa =1,3 ergibt. 

Man heizt auf das gewiinschte 7J;. Die dabei erforderliche Leistung 
pro Langeneinheit ist nach (5) 


Qo(1+ x). (32) 


Wenn x geniigend klein ist, kann man den theoretischen Wert (14) iiber- 
nehmen. Ist es dagegen groB, etwa > 0,1, so sollte man durch gutes 
Evakuieren versuchen, Q,&x allein zu messen. Mit & nach (34) sind 
dann Qy und x durch Messung bestimmt. 

Zur Bestimmung von Ry und Ly miBt man die sich an den Enden im 
Gleichgewicht einstellenden Konzentrationen c, und c,. Durch ein klei- 
nes VorratsgefaB an einem Ende sind dabei c, und c, moglichst in einen 
mittleren Bereich zu schieben. Bei Normaldruck p mége sich die Trenn- 
lange L ergeben, definiert durch 


L=2/in e(1= ea) . (33) 


(t0Q: tg 7 


ebenso bei auf etwa 0,5 Atm reduziertem Druck #, die Trennlange L,. 
Daraus, daB L=L,(&4+2&-2) ist, und aus den sehr genau geltenden 
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Tabelle 8. Dimensionen von Trennrohranlagen. 


Methan 
Tj= 700° K, Heizleistung 
(unverspiegelt) 


Abreicherung: 


= 55 W/m 


Neon 
Tj= 1450° K, Heizleistung = 175 W/m 
(verspiegelt) 


Abreicherung: 


Durchsatz Sapr = 0,84 1/h Durchsatz Sabr = 12,4 1/h 
Gesamtlange 39,4 m Gesamtlange 6,2 m 
Heizleistung 2,2 kW Heizleistung 1,1 kW 
Anlaufzeit 0,9d Anlaufzeit  0,4h 

2Ri 2Ra 


anne Oo 0,70 % 0,90 cm 177 1°em. 
S £ { 0,70 mm 0,2m 0,44 mm 0,1 m 
8 0,71 % 1,54cm 5,32% 2,92 cm 
1 0,83 mm 0,4m 0,53 mm 0,3.m 
16 & 1,81 cm 2 3,44 cm 
be 3 0,73 70 Sc E=o = 5,67 % ie STN 
S 8 1,54 cm 2,92 cm 
5} [2 0,83 mm 0o,Sm 0,53 mm 0,5 m 
2 16 SA 2 1,81 cm ae 3,44 cm 
ae ——| 0,77% - —_—— SAS 
a eal 8 1,54 cm 2,92 cm 
Si4 0,83 mm 1,3m 0,53 mm 1,2m 
< 16 < 1,81 cm 9,2% 3,44 cm 
= 0,86 % a = a 
8 1,54 cm 
8 0,83 mm 4,0m 
116 1,1°% 1,81 cm 


Anreicherung: 


Anlaufzeit 21,6d 


1,81 cm 


Anreicherung: 


- Durchsatz S = 3,40 cm/h Durchsatz S =0,571/h 
Gesamtlange 195,4m Gesamtlange 34,5 m 
Heizleistung 10,8 kW Heizleistung 6,0 kW 


Anlaufzeit 7,3h 


8 0,83 mm. 10,6m 
8 1,54 cm 
1+]. 2,2% a 
= 16 1,81 cm 9,2% 3,44 cm ; 
314 0,83 mm 10,9m 0,53 mm 2,9 m 
g 1B ip 4,49 SA 1,54 enn ee 8 Oe a _ 2,92 crb 
| 116 a 1,81 cm pe 3,44 cm 
e 2 0,83 mm 11,3m 0,53 mm 3.4m 
S cae Maa 8.8% 1,54 cm 36,8% 2,902 cm 
q (16 ae 1,81 cm 3,44.cm 
ie 1 0,83 mm 0,53 mm 54m 
en ee j= Bens ore 735% veewseeseres DOQQ CM veerceeeeeses 
a] 0,44 mm 9,8 m 
es 3,461 40,7 % sree ere 1,28 Cm se 99,75 % tte 2,44 Cm oes 
a ae 0,37 mm 0,8 m 
3 
3 4,121 99,5 % © sree ee 107 CM oe eee 99,88-% fa--t eke 2) 04 Cm oo 
1 0,31 mm 0,1 m 
0 99,9 % 1,74 cm 


Druckabhangigkeiten nach (37), (38) folgt dann das zu p gehdrige &: 


— as 


= 


2 (blp1)? — L/L 


L/L — (p/P)? ~ OF) 


26* 
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Die zu p gehorigen Ry und Lo ergeben sich damit zu 


R IE 
E tL; Lo = &4 4 2 &-2 


Re ess (35) 
Auf andere Drucke rechnet man mit den Formeln (37) und (38) um. Bei 
der Messung ist wichtig, daB sich € nach (34) tiber 1 und das um den 
Faktor (p,/p)} kleinere €, unter 1 ergibt. Andernfalls tendiert eine der 
Differenzen in (34) gegen 0. 


Zur Bestimmung von S, miBt man am einfachsten die anfangliche 
Konzentrationsanderung in geeignet dimensionierten Vorratsendballons. 
Wenn das geniigend genau geht, erhalt man daraus S, in der Einheit 
Volumen unter Normalbedingungen pro Zeiteinheit zu 


¢ — Vehp273° (#2 1 


$0 Atm Ts prelee part Index B = Ballon. (36) 


Sollte die dabei nétige genaue Messung kleiner Konzentrationsunter- 
schiede Schwierigkeiten machen, so kann man auch das Rohr mit Durch- 
satz betreiben und die Formeln (32a, b) von FLEISCHMANN und JENSEN! 
benutzen. MaBeinheit dort g/sec, gegeniiber cm® pro Stunde bei uns. 


Eine dritte Méglichkeit ist die folgende: Bei der Konstruktion der 
Trennlage geht ja nur S/S, ein. Dessen Zahlenwert setzt man willkiirlich 
so fest, daB eine Anlage gewiinschter GrdoBe entsteht. In der fertigen 
Anlage andert man S so lange, bis die geforderte Endkonzentration c,, 
wirklich entsteht. Dieses S ist das festgesetzte Vielfache von Sy. 


Wenn auch fir eine endgiiltige Konstruktion nur gemessene Ry, Ly, 
So, Qo in Frage kommen, so kann man doch theoretische Formeln dafiir 
nicht ganz entbehren. Einerseits braucht man sie fiir Uberschlags- 
berechnungen, bei denen es auf die Genauigkeit nicht ankommt. An- 
dererseits entnehmen wir fiir geringe, wenige Prozent ausmachende Kor- 
rekturen den Gang der GréBen mit Parametern wie z.B. R,/R; aus den 
theoretischen Formeln, aber auch nur den Gang, nicht.die Absolutwerte. 


Die heute noch besten theoretischen Rechnungen sind die von JONES 
und Furry? unter der Annahme (10) durchgefiihrten. Da die realen 
Gase von dieser Annahme in komplizierter, nur durch mehrere Parameter 
darstellbarer Weise abweichen, erscheint es hoffnungslos, die Theorie 
mit tragbarem Aufwand wesentlich zu verbessern. Nur da8 wir, wie 
in Abschnitt 5 begriindet, die gemessenen Gaseigenschaften (mit Aus- 
nahme von A in Q») bei T einsetzen, diirfte eine wesentliche Steigerung 
der Genauigkeit der urspriinglichen Formulierung bei Jones und Furry 


1 FLEISCHMANN, R., u. H. Jensen: Ergebn. exakt. Naturw. 20, 121 (1942) 
2 Jones, R.C., u. W. H. Furry: Rey. Mod. Phys. 18, 154 (1946) 
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gegentber bringen. Im iibrigen rechnen wir deren Formeln und Tabellen 
in die fiir uns bequeme Form um: 


Ris} r (2) (i) ( 1 Aim i (37) 
Lemp Realialianlbcg) (8) 
. Semen (ie MaeP aE (8m gy 


a, 9, D;, o bei T=T,+-}AT, aber bei 1 Atm einsetzen! 


2thy, +yar4T aS 


uaa RJR; (40) 


Tabelle 9. Kaktor Np. 


ten al COME Sette 


Weary) aa 


1 2 
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Die Theorie setzt die Messung von «, 7, A, (D) bei T voraus, bzw. 
eine genauere Theorie wiirde sogar deren Werte von T, bis J; fordern. 
Demgegentiber ist die direkte Messung von Ry, Lo, So und Q, sehr viel 
einfacher durchzufithren. 


Il, Ergdnzungen. 

a) Wir haben bedenkenlos die urspriinglich fiir zylindrische Trenn- 
rohre ohne Durchsatz abgeleiteten Formeln fiir unsere leicht konischen 
Trennrohre mit Durchsatz angewendet. Ist das zulassig ? 

Es ist nach der Methode der Stérungsrechnung allgemein durchfihr- 
bar, den Fall des konischen Trennrohrs mit Durchsatz zu behandeln. 
Aus den umfangreichen Formeln schalt sich als wesentliches Stérglied 
die Verformung des Zirkulationsstroémungsprofils durch die lineare Uber- 
lagerung der Durchsatzstrémung heraus. Fiir das in Fig. 2 dargestellte 
Beispiel wurde dies Stérglied numerisch integriert. Bei Durchsatz = 
11) Zirkulation (in Fig. 3 ist etwa Durchsatz = Zirkulation dargestellt) 
bringt das Stérglied bez aufwérts gerichtetem Durchsatz eine V ergréperung 
von L um 1,7%, entsprechend bei abwarts gerichtetem eine ebensolche V er- 
kleinerung von L. Es scheint also abwarts ein hoherer Durchsatz zulassig 
zu sein als aufwarts. Sicher gehen wir jedenfalls, wenn wir fordern: 
SoGtT 


S<0MSzix mit Szirk & (4,2 + 1,0) GAT 


(41) 
Wesentlich wird diese Bedingung nur am Ende des Abreicherungsteils, 
wo sie eine geringfiigige Uberdimensionierung gegeniiber den bisherigen 
Angaben notwendig macht. 

b) Es wurde erwahnt, daB oberhalb = 2 Turbulenz einsetzen kann. 
Wie kommt diese Bedingung zustande ? 

Ersetzt man D nach (15) durch 7, so entspricht &*, eventuell abgesehen 
von Zahlenfaktoren, der REYNOLDs-Zahl. Fiir die von R. Simon?! an- 
gegebenen Messungen des Turbulenzeinsatzes wurde & berechnet und 
zwar fiir die untere Grenze des angegebenen MeBfehlerbereichs. Es er- 
gaben sich fir R,/R;= 43,2, T, = 290°, T;= 400° bis 1700° die folgenden 
Werte fiir &: 8,8, 9,1, 6,8, 6,2, 8,5, 10,9, 9,1, 10,0, 9,4, in denen man wohl 
eher statistische Schwankungen als einen systematischen Gang sieht. 
Jedenfalls tritt bet &>—8 bei keinem T, wesentliche Turbulenz auf. Die 
Werte 6,8 und 6,2 scheinen dem zu widersprechen. Aber die zugehérigen 
oberen MeBfehlergrenzen, oberhalb deren der allmdhliche Einsatz schwa- 
cher Turbulenz gerade meBbar wird, liegen schon bei &®—8,4 und 7,1. — 
Eine nennenswerte Abhangigkeit der Turbulenzgrenze von R,/R; halt 
der Verfasser im mittleren Bereich etwa R,/R,= 20 bis 80 fiir sehr un- 
wahrscheinlich. 


Stvon, R.: Phys. Rev. 69, 596 (1946). 
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c) Der Emissionskoeffizient Em hat nach p’ANs-LAx! fiir blankes Pt 
folgende Werte: 500° K...0,066; 900°...0,117: L200 OS 164 160072e4, 
0,188. Fiir blankes Wo etwa 15% mehr, fiir Ag fast 50% weniger. 
Innenverspiegelung des Rohres mit dem Reflexionsvermégen R in dem 
in Betracht kommenden ultraroten Gebiet senkt die Emission auf 

oy ee 
Em — —_ 2 
1/Em + 1/(1-— R) —1~ (42) 
Bei diinnen Heizdrahten ist in R die Schwachung bei etwa zweimaliger 
Reflexion zu beriicksichtigen. 

d) Das Minimum der Summe von Heizkosten plus Kiihlwasserkosten 
erhalt man, wenn die Erwarmung des Kiihlwassers der Zahlengleichung 
genugt: 


ns Preis des m* Wasser 
6T = 1,72 > Tximw 0, Ore EWR (43) 


Dabei wird das Verhaltnis 
Wasserkosten : Stromkosten =: | 0,43 O/ Txitniw - (44) 


Bei begrenztem T; ist das Kiihlwasser etwas weniger zu erwadrmen. 


e) Wenn man genau rechnet, sollte man die Anderung der Gaseigen- 
schaften bet Anderung von c nicht auBer acht lassen. Es gelten die 
Proportionalitaten: 


og 8 OFF dy teckgemQ- tye) Sp OTtiien, Oeren?- (45) 


f) Vielfach wird es erwiinscht sein, dieselbe Apparatur nacheinander 
fiir die Trennung verschiedener Gase zu benutzen. Das ist ohne entschei- 
dende Beeintrachtigung der Wirtschaftlichkeit méglich, wenn 

1. die verschiedenen Thermodiffusionsfaktoren in einem Bereich von 
allerhéchstens 1:2 legen, 

2. die cy so liegen, daB man durch geeignete Einspeisung zu ahnlichen 
c in den arbeitenden Teilen der Apparatur kommen kann oder sémt- 
liche cy sehr klein sind. 

Die zu andernden Parameter sind: 1. Druck #, 2. Durchsatz S, 
3. Einspeisungsstelle, 4. Heizspannung. 

g) SchluBbemerkung. Einige offene Probleme bieten noch die Tur- 
bulenzvorgainge. Erstens befriedigt die Sicherheit der Turbulenzgrenze 
E~2 noch nicht voll und ganz. Zweitens deuten mehrere Versuchs- 
ergebnisse? darauf hin, daB sich durch geeignete Turbulenz der Trenn- 
effekt verbessern laBt. Aber bisher beherrscht man diese Vorgange weder 


1 p’Ans, JEAN, u. Erten Lax: Taschenbuch fiir Chemiker und Physiker. 


Berlin 1943. , 
2 Zum Beispiel Watson, W. W.: Z. Physik 133, 272 (1952). 
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experimentell, noch kann man sie theoretisch deuten. Wenn beides ge- 
lingt, kénnte es giinstigenfalls méglich werden, Nutzeffekte und Anlauf- 
zeiten um je fast einen Faktor 2 gegentiber dem laminaren Fall zu ver- 
bessern. Es ist beabsichtigt, zur Klarung dieser Fragen im Hamburger 
Institut Versuche durchzufiihren, die Einzelheiten der Turbulenz- 
vorgange erfassen. 

Fir die Trennung temperaturempfindlichér Gase wird man auf kon- 
zentrische Rohre zuriickgreifen miissen. Zu ihrer Berechnung miBten 
die Tabellen auf den Bereich R,/R;=1 bis 15 erweitert werden, ebenso 
Fig. 2 zu gréBeren x hin. Diese Erweiterungen werden dann nachgeholt 
werden, wenn sich wirklich Bedarf dafiir zeigt. 


Zum Schlu8 méchte der Verfasser nicht versdumen, Herrn Prof. Dr. 
R. FLEISCHMANN fiir die Anregung zu dieser Arbeit, fiir férdernde Dis- 
kussionen und fiir Ratschlage und Kritik bei der Abfassung des Manu- 
skripts seinen besten Dank auszusprechen. ’ 


Hamburg, Physikalisches Staatsinstitut. _ 
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Thermische Effekte von Ultraschallwellen 
bei 3 MHz und héheren Frequenzen. 
Von 
S. PARTHASARATHY, D. SRINIVASAN und S, S, CHARI. 
Mit 3 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 6. September 1952.) 


In Fortsetzung unserer Arbeit iiber die Warmeerzeugung von Ultraschall beim 
Durchgang durch Fliissigkeiten bei 420 kHz werden sieben organische Fliissigkeiten, 
im einzelnen Benzol, Tetrachlorkohlenstoff, Nitrobenzol, Athylazetat, Toluol, 
m-Xylol und Schwefelkohlenstoff, bei 3 MHz und héheren Frequenzen untersucht. 
Die Proportionalitat zwischen der Warmeerzeugung und dem klassischen Wert 
a/v?, welche bei der ersten Untersuchung beobachtet wurde, fehlt bei diesen Fre- 
quenzen. Dariiber hinaus scheint sogar bei sehr hohen Frequenzen die Warme- 
erzeugung fir alle Fliissigkeiten die gleiche zu sein. 


Evnlettung. 


Die Warmeerzeugung von Ultraschall in Flissigkeiten ist bereits vor 
langer Zeit von verschiedenen Autoren untersucht wordent. Es fehlte 
jedoch eine systematische Behandlung dieses Gegenstandes. Die Ver- 
fasser haben einige Experimente? in dieser Richtung bei 420 kHz aus- 
gefiihrt und dabei interessante Ergebnisse erhalten. Es wird dabei ge- 
zeigt, daB eine strenge Proportionalitat zwischen der Warmeerzeugung 
und dem auf Grundlage der klassischen Theorie berechneten Absorptions- 
koeffizienten der bestrahlten Fliissigkeit besteht. Vorausgesetzt ist da- 
bei, daB die an den Kristall angelegte Spannung konstant gehalten wird. 
Dariiber hinaus wird man zu dem Schlu8 gefiihrt, da wenigstens bei 
diesen niedrigen Frequenzen der Absorptionskoeffizient von Flissig- 
keiten die klassischen Werte von STOKES und KIRCHHOFF erreichen kann. 
Aus diesem Grund ist es von Interesse, die vorliegenden Ergebnisse nach 
hoheren Frequenzen hin zu verfolgen und zu sehen, ob die Proportio- 
nalitat bestehen bleibt. 


Experimentelle Einzelheiten. 


Das Prinzip der MeBanordnung zur Messung der durch Ultraschall 
in Fliissigkeiten erzeugten Warmemenge ist bereits in unserer fritheren 
Veréffentlichung mitgeteilt worden’. Wie bereits erwahnt ist die Haupt- 


1 Ricwarps, W. T.: Proc. Nat. Acad. Sci., Wash. 17, 611 (1931). — Masractz: 


C. R. Acad. Sci., Paris 226, 667 (1931). é 
_ 2 ParRTHASARATHY, S., D. Srintvasan u. S.S.CuHarr: Absorption of ultra- 


sonics from thermal considerations. (Wird veréffentlicht.) 
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fehlerquelle bei diesen Messungen die Erwarmung der Fliissigkeit durch 
das elektrische Wechselfeld, welches die an den Kristall angelegte Hoch- 
frequenzspannung begleitet. Da jedoch bei diesen hohen Frequenzen 
das Dielektrikum (der Quarzkristall) klein ist, ergibt sich, daB die di- 
elektrische Erwirmung gegentiber der Ultraschallerwarmung vernach- 
lassigbar ist. Die experimentelle Anordnung blieb im wesentlichen so, 
wie sie in der ersten Ver6ffentlichung? beschrieben wurde ; ausgenommen 
einige Anderungen, die eine bessere Handhabung ermdglichten. Ein 
Flugzeugsender mit einer maximalen Ausgangsleistung von 75 W wurde 
als HF-Spannungsquelle benutzt. Der in einem Kristallhalter befestigte 
Quarzkristall wurde in den Schwingkreis des Oszillators geschaltet, dazu 
in Reihe ein HF-Milliamperemeter, um den Strom durch den Kristall 
aufzuzeichnen. Parallel zum Kristall wurde zur Spannungsaufzeichnung 
ein Réhrenvoltmeter geschaltet. Ein doppelwandiges Glaskalorimeter 
diente zur Aufnahme der Fliissigkeit. In diese wurde der Kristallhalter 
gehingt. Die Temperatur wurde auf 0,05°C genau mit einem Hg- 
Thermometer gemessen. Die Frequenzmessung erfolgte jedesmal mit 
einem Prazessionswellenmesser. In allen Versuchen war der Quarz- 
kristall in direkter Beriihrung mit der Fliissigkeit. 

Die Experimente gliedern sich in drei Teile: a) Der erste behandelt 
die Warmeerzeugung in Fliissigkeiten bei etwa 3 MHz. Dazu wurde ein 
Kristall mit einer Grundfrequenz von 3,26 MHz benutzt. b) Der zweite 
Teil behandelt die Warmeerzeugung bei 5 MHz, erzeugt durch einen 
Kristall mit einer Grundfrequenz von 5 MHz. c) Der dritte Teil be- 
handelt die Warmeerzeugung bei etwa 10 MHz. Es wurde dazu der 
unter a) genannte Kristall verwendet, welcher in seiner dritten Ober- 
schwingung angeregt wurde. 

a) Die Senderfrequenz wurde von 2,5 bis 3,8 MHz in: Stufen von 
0,1 MHz geandert. Bei jeder Stufe wurde die gleiche, konstante Span- 
nung 6 min angelegt. Die Temperaturerhéhungen wurden festgestellt. 
Strahlungsverluste wurden beriicksichtigt und Korrektionen wegen ae 
dielektrischen Aufheizung wurden ebenfalls angebracht. 

b) Ein Quarzkristall (X-Schnitt) mit einer Grundfrequenz von 
5 MHz wurde an Stelle des unter a) genannten Kristalles benutzt. Dar- 
liber hinaus wurde nichts geandert. Die Anderung der angelegten Fre- 
quenz erfolgte von 4,3 bis 6 MHz in Stufen von 0,1 MHz bei. konstant 
gehaltener Spannung. Die in 6 min erzeugte Warmemenge wurde unter 
Beriicksichtigung der genannten Korrektionen bestimmt. 

c) Das Frequenzgebiet in diesem Teil erstreckte sich von 8,72 bis 
10,08 MHz. Es wurde dabei der unter a) genannte Kristall verwendet, 
welcher in seiner dritten Oberschwingung bei 9,6 MHz angeregt wurde. 


t PARTHASARATHY, S., D. SRINIVASAN u. S. S. CHARI: Absorption of ultra- 
sonics from thermal considerations. (Wird veréffentlicht.) 
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Die angelegte konstante Spannung betrug 300 V. Die Frequenzande- 
rungen erfolgten in 0,1 MHz und kleineren Stufen. Die Warmemenge 
wurde wie bisher bestimmt. 


Ergebnisse. 

Die in der Nahe der Resonanzfrequenzen von 3, 5 und 9,4 MHz in 
den untersuchten Fliissigkeiten erzeugte Warmemenge ist in den Ta- 
bellen 1, 2 und 3 wiedergegeben. Die im Resonanzmaximum erzeugten 
Warmemengen findet man zusammen mit den beobachteten Absorp- 
tionskoeffizienten der Fliissigkeiten in den Tabellen 4, 5 und6. AuBerdem 
werden in diesen Tabellen die relativen Werte von «/»? und der erzeugten 
Warmemenge bezogen auf CCl, als Einheit mitgeteilt. 

Fig. 1, 2 und 3 gibt den Zusammenhang der in den Fliissigkeiten in 
der Nahe der Resonanzfrequenzen erzeugten Warmemenge in Abhangig- 
keit von der erregenden Frequenz graphisch wieder. 


Diskussion. 

Eine Betrachtung der graphischen Darstellungen zeigt, daB alle 
Kurven ein ausgepragtes Maximum besitzen, und stiitzt somit die theo- 
retische Voraussage, daB die Resonanz bei héheren Frequenzen sich 
scharfer als bei kleineren auspragt. Einen ahnlichen SchluB zog bereits 
PARTHASARATHY? auf Grund seiner Experimente. Weiter bemerkt man 
in Fig. 1 das Auftreten zweier Nebenmaxima, welches auf das Vorhanden- 
sein von Nebenfrequenzen hinweist. Ein ahnliches Verhalten sollte man 
in Fig. 3 erwarten, wo der gleiche Kristall in seiner dritten Oberschwin- 
gung angeregt wurde. Der untersuchte Bereich erfaBt jedoch diese Fre- 
quenzen nicht mehr, welche bei 8,7 bzw. 10,5 MHz liegen. In Fig. 2 
finden wir nur ein Maximum fiir alle untersuchten Flissigkeiten. 

Eine Warmeuntersuchung dieser Art, bei der die angelegte Frequenz 
bei konstant gehaltener Spannung variiert wird, erméglicht eine genaue 
Bestimmung der Resonanzfrequenz. Dariiber hinaus la8t sich die 
Scharfe der Resonanz und ihre Beeinflussung durch Oberschwingungen 
und Dampfung erkennen. Es ergibt sich somit eine neue Methode, um 
die Resonanzkurven von in Fliissigkeiten schwingenden Quarzoszilla- 
toren zu untersuchen. 

Aus den Tabellen 1 und 2 ergibt sich, daB die vier Fliissigkeiten Nitro- 
benzol, Athylacetat, Toluol und m-Xylol die in der ersten Arbeit auf- 
gestellte Proportionalitatsregel zwischen Warmeerzeugung und «/y* be- 
folgen. Aus der ersten Arbeit entnimmt man ferner, daB die Propor- 
tionalitat zum theoretischen Wert von «/»? auch fiir die Fliissigkeiten 
Benzol und Schwefelkohlenstoff erfiillt ist. Jedoch bei 3 und 5 MHz 


1 PARTHASARATHY, S.: Proc. Ind. Acad. Sci., Sect. A 3, 544 (1936). 
Dilfer 
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Tabelle 1. Thermische Effekte bei 3 MHz (HF-Spannung 200 V; Volumen 200 cm’). 


wee nt: Frequenz HF-Strom Temperaturanstieg | Ultraschallwarme 

a Ne MHz °C cal/6 min 
2,5 190 0,00 0,00 

Oe7 170 0,05 4,78 re 
2,9 170 0,05 4,78 

3,0 165 | 0,10 9,56 i 

| B34 165 0,15 14,35 uA 

Toluol SH) 10005 1,00 95,66 ~~ 

3,3 100 1,50 143,50 x 

“3,4 100 0,25 23,01 

a5 100 0,30 28,69 2 

Etre 0,60 57,3800 ae 
3,9 0,25 23,91 
2,6 140 0,20 19,13 
ea 2,9 145 0,25 23,92 
3,0 150 0,30 28,69 
ay 150 0,20 19,13 

m-Xylol 32 6495 1,30 124,40 d 
3:3 120 1,40 133,94 
3,4 115 0,65 62,19 
335 115 0,20 19,13 
~ B,0 R125 0,15 14,35 
a9 120 0,15 ~ 16,13 
2,9 120 0,10 10,76 
3,0 120 0,10 10,76 

3.4 125 0,20 21,52: 0am 
Nitrobenzol 3x2) 125 0,85— 91,39 — 


2ont ¥ 


~ 
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Tabelle 1. (Fortsetzung.) 


Fltissigkeit Frequenz HF-Strom Temperaturanstieg | Ultraschallwarme 
MHz mA 2G cal/6 min 
2,9 120 0,15 12,95 
3,0 120 0,15 12,95 
| 34 115 0,30 25,89 
3,2 | 105 1,30 112,14 
Tetrachlorkohlenstoff | 3,3 100 | 2,00 172,50 
) 3,4 100 0,20 47,25 
: . 3,5 110 0,10 8,63 
: | B57 110 0,50 43,63 
h | 3,9 | 120 0,10 8,63 
: . 2,5 L430 0,00 0,00 
i 27 . 130 0,10 11,14 
2,9 125 0,05 Boa 
3,0 125 “0,05 ays 
Essigester ) cae eee 110 0,10 11,14 
3,2 | 105 0,90 100,23 
O33" Van | 100 1,40 155,89 
} 3,4 | 110 0,20 2227, 
ee ee 0,05 5,57 
3.7 120 0,30 33,41 


Tabelle 2. Thermische Effekte bei 5 MHz (HF-Spannung 100 V; Volumen 200cm‘). 
ee Frequenz HF-Strom Temperaturanstieg | Ultraschallwarme 
peat | | A Pee a 


ea 150 J 0,10 9,57 


1 
EC or 
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Tabelle 2. (F ortsetzung.) 


Bases. oe Frequenz HF-Strom Temperaturanstieg | Ultraschallwarme 
Fliissigkeit MHz ak oe ene es : 
4,9 245 1,10 99,70 
5,0 245 1,85 170,50 
Syn 235 2,10 192,58 
Nitrobenzol 5,2 230 1,90 171,80 
5,3 225 1,65 135,60 
5,4 230 1,00 60,10 
5,6 280 - 0,80 27,90 
5,8 290 0,75 HT) 
4,3 150 0,20 16,79 4 
4,5 160 0,50 41,98 4 
4,7 130 0,80 67,16 3 
4,9 _ 130 1,30 109,10 a 
Sch 5,0 130 3,25 277,90 
Schwefelkohlenstoff 54 6 oe Sees % 
5,4 130 4535 113,30 
5,6 _ 160 -\ 4,00 83,96 
5,8 ey 0,60 50,37 
6,0 ~ 720 = 0,30 25,18 
4,3 150 0,10 9,66 
As 5. psa) eteO) 0,50 48,3050 
caeiineeed 150 e088 
— 4,8 g 3 
62,82 
itves ingest 
14,47 
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Tabelle 2. (Fortsetzung.) 


Fliissigkeit Frequenz HF-Strom | Temperaturanstieg | Ultraschallwarme 
MHz mA | 2¢ cal/6 min 
a 
aS 120 155 UsieigyAe) 
5,4 125 1,40 120,80 
Tetrachlorkohlenstoff 5,6 170 | 0,75 64,71 
5.8 190 | 0,25 D5 5:7, 
6,0 200 | 0,15 12,95 


Tabelle 3. Thermische Effekte bei 9,5 MHz (HF-Spannung 300 V). 


Fliissigkeit Frequenz HF-Strom Temperaturanstieg | Ultraschallwarme 
? MHz mA iG cal/6 min 
8,72 150 0,00 0,00 
8,92 150 0,05 4,54 
9,10 160 0,10 9,08 
9,28 160 0,35 31,84 
9,32 170 0,55 50,02 
9,37 190 1,10 100,04 
9,39 190 aelley 104,60 
Toluol 9,43 195 1,45 131,19 
9,44 185 1,40 127,40 
9,46 180 125 113570 
9,48 180 | 1,20 108,10 
9,59 170 | 0,80 72,76 
9,60 170 | 0,70 63,68 
9,68 170 0,55 50,02 
9,89 190 0,25 | 24,74 
10,08 190 0,00 0,00 
yer” 2gP 145 0,10 9,09 
8,91 | 450 | 0,10 9,09 
9,12 160 0,25 22,74 
9,21 | 160 0,30 DD 7. 
9,29 1°70) eee 0,50 45,48 
9,33 | 170 | 0,65 ae 
: 170 1,05 95,50 
pe yiol pe 175 1,30 118,20 
9,41 170 A3) 122,70 
9,43 170 1,40 127,40 
9,45 160 42/5 113,70 
9,60 160 0,60 54,54 
9,68 170 0,50 45,48 
10,07 190 0,05 _ ome 
8,72 290 O.45 15501 
8,90 290 5020 20,67 
9,10 310 | 0,25 24,82 
9,25 320- 0,35 32,76 
9,37 335 0,40 41,34 
Nitrobenzol | 9,41 340 0,75 Jeo 
9,43 330 | 0,65 67,20 
9,46 320 | 0,45 49,53 
9,68 280 0,10 10,34 
9,86 300 0,05 3,20 
10,06 320 0,00, 0,00 
8,93 160 0,00 0,00 
Schwefelkohlenstoff 9,10 165 0,15 11,52 
9,34 190 | 1,00 76,80 
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LD He hots | Frequenz | HF-Strom 'Temperaturanstieg | Ultraschallwarme 
Fliissigkeit MHz | Sy | °C cal/6 min 
i EE EEET EEE ESSE 
9,40 | 190 1,45 111,40 
9,42 205 2,00 153,60 
9,46 200 1,30 99,84 
Schwefelkohlenstoff ee a es Zed 
9,69 190 0,65 49,92 
9,86 190 0,20 15,36 
10,05 | 200 0,08 5,76 
8,71 150 0,00 | 0,00 
8,91 150 0,00 0,00 
9,09 160 0,15 13,66 
9,27 160 0,25 2207s; 
9,30 160 0,60 54,64 
9,33 170 0,65 59,19 
Benzol 9,38 180 1,20 109,28 
9,40 190 1,50 136,66 
9345 190 1,65 150,03 
| 9,48 180 0,90 81,94 
9,52 160 0,80 72,86 
| 9,90 160 0,15 13,66 
10,06 170 0,00 0,00 
| 8,72 | 150 0,00 0,00 
bm 108 155 / 0,05 4,18 
9,11 160 | 0,15 12,54 
| 9,30 180 ! 0,70 58,46 
9,35 180 | 1,10 91,87 
Tetrachlorkohlenstoff | 9,40 190 | 1,40 106,79 
| 9,41 200 1,75 145,40 
9,43 | 190 1,40 106,79 
9,46 185 1,00 83,51 
9,50 180 1,00 83,51 
| 9,68 170 0,50 42,71 
9,90 185 0,20 16,70 
10,08 190 0,15 12,54 
per ie RS FS ARE I dee ee 2 ee es A ee 
Flissigkeit | Frequenz | HF-Strom erent Most erekeee cela 
| MHz mA °C ; cal/6min | cal/6 min cal/6 min 
a ata a ae Tes rs eee 
| 8550 170 0,20 25,0 25,004) 0,0 
maces 170 0,25 3453 23,9 74 
8,93 190 0,25 tits! 25,0 6,3 
9,11 210 0,35 43,8 25,5 18,3 
9,28 225 0,70 87,6 25,8 61,8 
3 9,34 235 1,10 139,0 26,0 113,0 
Essigester 9,39 245 1,25 156,5 26,1 130,4 
9,44 240 deo 169,0 26,3 142,7 
9,43 240 1,30 162,8 26,4 136,4 
9,46 235 1,25 156,5 26,5 130,0 
9,56 240 1,00 12554 26,6 98,9 
9,69 240 0,70 87,6 26,54, iyaOOrs 
9,90 240 0,25 31,3 Discord | hoe oy 
10,10 240 0,25 ' 31,3 29,8 | 1,5 
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Tabelle 4. Wérmeerzeugung bei 3 MHz. 
Ss SPSS sno 
Warmeerzeugung 

im Resonanz- bal 10% Warmeerzeugung au/y® 
maximum ye bezogen auf CCl, | bezogen auf CCl, 
cal/6 min beobachtet (CCl, = 1) | (CCl, = 1) 


a a a 


Fliissigkeit 


Tetrachlorkohlenstoff . 172.5 5,70 1,00 1,00 
Nitrobenzol 150,5 0,89 | 0,87 0,16 
Essigester : 155,9 1,10 | 0,90 0,19 
Toluol 143,5 0,90 0,83 0,16 
m-Xylol 133,9 0,78 | 0,78 0,14 
Benzol a lees 212,6 8,30 1,23 1,46 
Schwefelkohlenstoff. 235,2 74,00 1:36 12.98 


Tabelle 5. Wdarmeerzeugung bei 5 MHz. 


SSE Se a eS ee eee 
| Warmeerzeugung | 


Flissigkeit im Resonanz- aa -10%5 i ee gy ry a/v? 
maximum yp? | bezogen auf CCl, | bezogen auf CCl, 
Rey eee beobachtet | (CCl, = 1) (CCl, = 1) 
Tetrachlorkohlenstoff . 211,3 5,70 1,00 1,00 
Wrtrobenzol. 2. ws 192,6 0,89 0,91 0,16 
EESSISCSTOR bg oot yet 5 211,6 1,10 1,00 | 0,19 
iSite) 0 ne a 200,9 | 0,90 0,95 0,16 
mam vlol 2. to: 191,14 0,78 0,90 | 0,14 
eke Pr 1k re _231,9 | 8,90 1,10 1,48 
Schwefelkohlenstoff. 277,9 74,00 1,38 | 12,98 


‘Tabelle 6. Wdarmeerzeugung bei 9,5 MHz. 


; Warmeerzeugung | | Warme 7 
Flissigkeit pote eek Do AGS oe Sehcen aur COL i ee CCL. 
maximum | = 4 
Siig mia | beobachtet | (CCl, = 1) (CCl, = 1) 
Nl | 
Tetrachlorkohlenstoff . 139,2 5,30 | 1,00 1,00 
Nitrobenzol ..... 77,6 0,72 | 0,58 0,14 
Essigester . ... i. | 142,7 1,07 | 1,03 0,20 
PEGIUGOL "As*48 ss fs 127,4 1,24 | 0,92 0,23 
GC VIO ata! 127 123,0 0,89 0,88 0,17 
ISENZOMS hs Fats t cs 150,0 | 8,90 1,08 137.0) 
Schwefelkohlenstoff. . | 451,0 74,0 1,09 14,00 


ist die erzeugte Warmemenge nicht mehr dem klassischen Wert von «/y? 
proportional sondern nur noch den experimentell bestimmten. Der klas- 
sische Wert von «/»? bewahrt sich also bei den héheren Frequenzen, wie 
man aus thermischen Betrachtungen ersieht, nicht. Obwohl fiir die 
zuletzt genannten Fliissigkeiten Benzol, Schwefelkohlenstoff und Tetra- 
chlorkohlenstoff die Warmeerzeugung groB ist, findet man weder eine 
Proportionalitat zu «/y? noch zu einem anderweitig bestimmten Wert. 
Die Ursache der geringeren Warmeerzeugung ist unbekannt und er- 
fordert weitere Untersuchungen. 

Bei 10 MHz geben die Ergebnisse ein anderes Bild. Die Proportio- 
nalitatsregel ist fiir die meisten Fliissigkeiten nicht mehr erfiillt. Die 
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Warmeerzeugung strebt fiir alle Fliissigkeiten bei konstant gehaltener 
Anregungsspannung dem gleichen Wert zu. Daraus ergibt sich also, die 
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Fig. 1. Ultraschallerwarmung in Fliissigkeiten in Abhangigkeit von der Frequenz der erregenden Spannung 
bei 3 MHz (HF-Spannung 200 V). I Schwefelkohlenstoff; II Benzol; III Tetrachlorkohlenstoff; 


IV Exsigester; V Toluol; VI m-Xylol; VII Nitrobenzol. 


Wormemenge 
SSN SS oS aS 
SISRIIVS8 


S 


S 


ris 
hes! 
~ 


47 43 45 47 49 57 53 55 57 59 6749 45 7 49 S71 5855 57 59 BI 


Frequenz 


MHz 


Fig. 2. Ultraschallerwarmung in Flissigkeiten in Abhaingigkeit von der Frequenz der erregenden Spannung 
bei 5 MHz (HF-Spannung 100 V). I Tetrachlorkohlenstoff; II Schwefelkohlenstoff; III Benzol; 


IV Essigester; V Toluol; VI m-Xylol; VII Nitrobenzol. 


Proportionalitat zwischen Warmeerzeugung und a/v? ist nur fiir Fre- 


quenzen bis zu 5 MHz erfiillt. 


Bei den Experimenten wurde die Spannung jeweils fiir einen Fre- 
quenzbereich konstant gehalten. Fiir die verschiedenen Frequenz- 
gebiete wurde jedoch mit Riicksicht auf die Temperaturmessung die 


Thermische Effekte von Ultraschallwellen. 407 - 


Spannung gedndert. Aus diesem Grund lassen sich die erzeugten Warme- 
mengen verschiedener Frequenzgebiete nicht vergleichen. AuBerdem 
wurden verschiedene Kristalle benutzt. In einer weiteren Arbeit? ist 
daher von den Autoren die Warmeerzeugung bei verschiedenen Fre- 
quenzen mit konstanter HF-Spannung unter Benutzung eines Kristalles 
untersucht worden. 

Es ist einleuchtend, daB bei niedrigen Frequenzen fiir die meisten 
Flissigkeiten die erzeugte Warmemenge sich mit dem Absorptions- 
koeffizienten der Fliissigkeit Aandert. Und bei diesen Frequenzen ist auch 


| 

} 
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Fig. 3. Ultraschallerwarmung in Fliissigkeiten in Abhangigkeit von der Frequenz der erregenden Spannung 
bei 9,5 MHz (HF-Spannung 300 V). I Essigester; II Toluol; III Benzol; IV Schwefelkohlenstoff; 
V Tetrachlorkohlenstoff; VI m-Xylol; VII Nitrobenzol. 


fiir alle Fliissigkeiten einschlieBlich der leicht zu Besonderheiten nei- 
genden Substanzen Benzol und Schwefelkohlenstoff die Warmeerzeugung 
dem klassisch bestimmten Absorptionskoeffizienten streng proportional. 
Wird die Frequenz erhéht, verschwindet die Proportionalitat fiir Fliissig- 
keiten, die auch bei Anwendung anderer Methoden eine anomale Ab- 
sorption zeigen. Bei noch héheren Frequenzen verschwindet schlieBlich 
jede Beziehung zwischen Warmeerzeugung und Absorptionskoeffizient. 

Wir haben daher zu schlieBen: Bei niedrigen Frequenzen beeinfluBt 
die Fliissigkeit, in der die Schwingungen mit einem mit konstanter Span- 
nung angeregten Quarz erzeugt werden, die Schwingungen des Kri- 
stalles. Bei hdheren Frequenzen scheinen die Fliissigkeiten keine charak- 
teristischen Einfliisse auszuiiben und die Schwingungsintensitat des Kri- 
stalles hangt daher nur von der angelegten Spannung ab. 


New Delhi 12, National Physical Laboratory of India. 


1 PaRTHASARATHY, S., D. SRINIVASAN u. S. S. CHARI: Variation of intensity 
of ultrasonic waves with frequency. (Wird veréffentlicht.) 


Zeitschrift fiir Physik, Bd. 134, S. 408—412 (1953). 


Die Abhingigkeit der Schallintensitat 
am Schallstrahler vom Absorptionskoeffizienten 
in Fliissigkeiten. 


Von 
S. PARTHASARATHY, S. S. CHARI und D. SRINIVASAN. 


(Eingegangen am 6. September 1952.) 


Die Intensitat von Ultraschallwellen am Schallstrahler wird in einer Anzahl von 
organischen Fliissigkeiten bei 5 und 15 MHz mittels des Strahlungsdruckes ge- 
messen. Die Intensitat ist dem Wellenwiderstand der Fliissigkeiten nicht umge- 
kehrt proportional, wie man auf Grund theoretischer Herleitungen verschiedener 
Autoren erwarten sollte. Statt dessen ist das Verhaltnis von Intensitat zum Ab- 
sorptionskoeffizienten des Schalles in der Fliissigkeit bei 5 MHz konstant. Bei 
15 MHz scheint keinerlei Beziehung zwischen Absorptionskoeffizienten und Inten- 


dks v : 
sitat zu bestehen. AuBerdem gilt die Konstanz von Pr fiir anomal absorbierende 
a/Y 


Flissigkeit auch bei 5 MHz nicht. 


Einleitung. 


Aus der Betrachtung des elektrischen Schaltbildes 1aBt sich ein Aus- 
druck fiir die von einem Quarz in eine Fliissigkeit abgestrahlte Schall- 
intensitat herleiten!,2. Auf Grund dieser Uberlegungen soll die Schall- 
intensitat dem Schallwellenwiderstand der Fliissigkeit umgekehrt pro- 
portional sein, wenn die HF-Spannung, der Kristall und die Frequenz 
nicht gedndert werden. Bisher wurde zur Priifung der theoretischen Er- 
gebnisse kein Versuch unternommen, um die unter den obigen Bedin- 
gungen von einem Quarz abgestrahlte Schallintensitat experimentell zu 
bestimmen. Die vorliegende Arbeit untersucht nun kritisch die obigen 
Herleitungen. 


Die Schallintensitat wird aus dem Strahlungsdruck berechnet, der 
an verschieden weit vom Schallstrahler entfernten Punkten gemessen 
wird. LANGEVIN und andere? haben gezeigt, daB an einem Punkt in einer 
Flissigkeit der Strahlungsdruck der Energiedichte gleich ist. Fiir eine 
volistandig reflektierende Wand ergibt sich der doppelte Betrag, also 


eve ; . tate ; 3 a ae Mets 
oe =a wobei J die Intensitat und c die Schallgeschwindigkeit in der 
1 VicouREvux, P.: Ultrasonics, S. 14. 1950. 
* LawreEncE, E., KINSLER u. AUSTIN R. FREY: Fundamentals of Acoustics, 
S. 483. 1950. ; \ 
3 Biguarp, P.: Rev. d’Acoust. 1,93, 345 (1932); 2, 288 (1933); 3, 104 (1934). 
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Flissigkeit ist. PINKERTON! hat nachgewiesen, daB, solange der MeB- 
Rp 
2h 
A = Schallwellenlange in der Fliissigkeit) beschrankt bleibt, log J linear 
von x abhangt. Aus einer graphischen Darstellung von log/ in Ab- 
hangigkeit von x 1a8t sich dann die Intensitat J, fiir «= 0 extrapolieren. 


bereich auf eine Entfernung « = (Rk = Radius des Kristalles, 


Experimentelles. 


BiguarDs Methode wird mit einer geringen Anderung zur Bestim- 
mung des Strahlungsdruckes benutzt?. Ein Quarzkristall mit einer 
Flache von 1 Quadratzoll und einer Grundfrequenz von 5 MHz wird an 
einem Ende eines rechtwinkligen Messingtroges, der zur Aufnahme der 
Flissigkeit dient, befestigt. 8 cm vom Kristall entfernt wurde ein sehr 
diinnes Glimmerblattchen, gehalten von einem starr mit dem Trog ver- 
bundenen Messingrahmen, angebracht. Es diente zur Vermeidung von 
Flissigkeitsstro6mungen und gestattete aber andererseits den unge- 
schwachten Durchgang von Ultraschall. Dies wurde nachgepriift, indem 
ein zweites ahnliches Glimmerblattchen in der Nahe des ersten in die 
Flissigkeit gebracht und die Ablenkung des Schallradiometers beobach- 
tet wurde. Dabei anderte sich die Ablenkung nicht und zeigte somit, 
daB das Glimmerblattchen vollstandig fiir Ultraschall durchlassig war. 
Der Fliigel des benutzten Schallradiometers bestand aus einem hohlen, 
diinnwandigem Messingscheibchen. Der Hohlraum enthielt Luft, um 
eine vollstandige Schallreflektion zu erreichen. Der Fliigel war an einem 
Phosphorbronzestreifen aufgehangt. Der Messingtrog lieB sich in zwei 
Schienen in seiner Langsrichtung verschieben. Am Radiometerfliigel 
war ein Spiegel befestigt, um die Auslenkung mittels eines Lichtzeigers 
bestimmen zu kénnen. Die Ablenkung des Lichtzeigers wurde fiir ver- 
schiedene Entfernungen des Fliigels vom Kristall gemessen. Aus der 
bekannten Kraft fiir die Auslenkung des Systems um den Einheits- 
winkel, welche sich mittels des Tragheitsmomentes des gesamten auf- 
gehangten Systems berechnen laBt, ergibt sich fiir die verschiedenen 
Auslenkungen des Lichtzeigers der Strahlungsdruck. Die Einzelheiten 
der Bestimmung der Konstanten des Systems werden in einer besonderen 
Arbeit diskutiert 3. Die Strahlungsdruckmessungen werden auf eine Ent- 
fernung von 16cm beschrankt. Dies geschieht, um nach dem oben Ge- 
sagten log I proportional zu x zu erhalten. Diese Erwartung wurde 
experimentell bestatigt und rechtfertigt damit die Extrapolation zur 


a PINKERTON, J. M.M.: Proc. Phys. Soc. Lond. 62 (1949). 
2 BrouarpD, P.: Theses de Doctorat. Paris 1935. — Ann. Phys., Paris 6, 195 


(1936). 
3 PaRTHASARATHY, S., S.S. CHARI u. D. SRINIVASAN: Equivalence of Sonic 


and Thermal Energies. (Im Druck.) 
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Bestimmung der Intensitat am Schallstrahler. Die verschiedenen Feh- 
lerquellen bei der Bestimmung der Intensitaét mittels des Strahlungs- 
druckes und die dagegen getroffenen VorsichtsmaSnahmen werden voll- 
stiindig in einer besonderen Arbeit diskutiert?. 


Ergebnisse. 

Die verschiedenen Werte der Schallintensitat am Schallstrahler wer- 
den in Tabelle 1 zusammen mit den Werten von «/»? wiedergegeben. 
AuBerdem findet man dort das Verhaltnis von ee und = . Die Ge- 

ae = 
schwindigkeitsbestimmungen wurden mittels der Lichtbrechungsmethode 
bei der gleichen Temperatur, bei der ebenfalls die Intensitatsmessungen 


durchgefiihrt wurden, gemacht. Tabelle 4 gibt das Verhaltnis von it 
iy? 


bei 15 MHz, Tabelle 2 die Intensitat fiir die Grenzschicht von Toluol 
und Benzaldehyd bzw. Toluol und o-Nitrotoluol. Die Intensitatswerte 


und das Verhaltnis a von anomal absorbierenden Fliissigkeiten findet 
man in Tabelle 3 (Frequenz 5 MHz). 
Diskussion. 
Aus den in Tabelle 1 wiedergegebenen Resultaten ersieht man, daB 


die Schallintensitat nicht den oc-Werten umgekehrt proportional ist, 


: I . 
Tabelle 1. Das Verhdltnis von apy bei 5 MHz (HF-Spannung am Kristall 26 V). 
a/y 


Ge- | | 
p Pee ee Tempe schwin- Dichte 2 T+ 107°) 7,- 40-89 Ty: o€ 
Nr. Fliissigkeit Sea saG age g/cm? | 2 10 ‘| gine aa | ay tse 
ees 
1.| Toluol . rer oy ee 30 1,320 | 0,863 ap23 1,69 1,4 1,9 
2.) m-Xylol 23.22) 1". 30") 14,334 1 0,864\) 0,89 4 4,24 | aed. 1,4 
3.| Pyridin « EON 2S: pt 400 O97 5p Sco fee ge iss) Meco 
Ace Nitrobenzol salle bs fe 30 | 1,490 | 1,199 | 0,99-| 1,61 1,6 2,9 
cee Chlorbenzol sme meena 20 || 13025) HOA DOn NO, OS Some o 233 
Ga MACELOUM ©. ty pat ates 20 1,203 | 0,791 | 0,37 0,48 1,4 0,5 
We Cyclohexanol pAb bet 26° | 1,428 | 0,046 | 4,89 | 6,36 413 8,6 
SAlMESSISOSECT oct cl clowns 20 | 1,187 | 0,899 | 0,90 | 1,20 133 1,3 
Ou butylalkobol ose 30 set SA Sy O;808 |) 0597 4111543 155 455 
10.| Isopropylalkohol .. . 27 ALO Os785" | OsO2 41) “4528 1,4 Ae. 
11.| Isobutylalkohol .. . 30 1,222 | 0,801 | 2,49 4,01 1,6 3,9 . 
125) Ato lalicahol lie pd oe 27 | 1,294 | 0,813. | 1,93 | 2,68 1,4 PneyE 
43.| Isoamylalkohol .. . 30 “| 4,244 10,777 | 2,30 | 3,25. | 4am 34 
14.| Malonsdurediathylester | 25 | 1,386 | 1,055 | 3,68 | 5.83 | 1.7, 85 
1S eACe LOD MORON ns. itm 25 1,496 | 1,012 | 1,89 | 2,49 4 48} 3,8 
S combhinsae MNtte lt 14: 


1 PARTHASARATHY, S., S.S. CHARI u. S. SRINIVASAN: Ultrasonic absorption 
at 5mc. (Im Druck.) 
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Tabelle 2. Ultvaschallintensitét an dey Grenzschicht zweier Fliissigheiten 
(HF-Spannung am Kristall 26 V). 
eS 


Nr. Flissigkeit in der 1. Kammer  Fliissigkeit in der 2. Kammer Intensitat an der Grenzschicht 
In erg/sec 1075 


eee 


ie Toluol Benzaldehyd 1,795 
a/v? = 2,1. 10725 ; 

Di Toluol o-Nitrotoluol 1,424 
od beats ee} ofl KO iaahe 


I 
a he XR ee rol pee : be Syayrt bys wos 
Tabelle 3. Das Verhdltnis — fiiy anomal absorbierende Fliissigheiten bei 5 MHz 
o/y? 

(HF-Spannung am Kristall 100 V). 
wn a a a a 
Nr. Flissigkeit } a - 4015 Nees ae Zo +40-20 

| y? in erg/sec a/v? 
ne es i a SS ae IS Coe LA Se 


oe VOUS a ae 8,01 3,800 0,48 
2.| Schwefelkohlenstoff ...... 77,00 12,500 0,16 
3. | Tetrachlorkohlenstoff ..... 5,70 4,150 Or7s 
4.| SalizylsAuremethylester ... . Td 5,500 0,71 


: ‘ I 
Tabelle 4. Das Verhdltnis von —°— bei 15 MHz (HF-Spannung am Kristall 22 V). 


a/v 
Nr. | Flussigkeit | Bt te ; Z PAGE RT fo 49-20 plo 1 Oete 
| | inerg/sec | y? | a/v? | : 

1.| Toluol of Aa etes 2 8t Pap aatOr84 6,3 6,0 
bere Nttrobenzol » sam. =. = Js 13,69 0,86 16,0 24,5 
3.| Isopropylalkohol ... . 4,35 e,02 4,7 4,0 
ao m-Butylalkohol! 3 2:2. 5,98 | 0,795 7,5 6,4 
5.| Isobutylalkohol . 6,045 |7. 1,536 Bea 559) 
6.| Methylathylketon . ; 4,68 0,34 14,0 4,5 
ge @yclohexanon:.~. 2. : 1,83 0,59 shal 2,5 
PeAcetophenon <3. i. \. 4,23 0,46 9,0 | 6,4 
Maen Butylacctat. <6. i.e) 1,74 i 0,57 3,0 1,9 

10.| Malonsaurediathylester . Dyes see) ROP, 4,0 ay! 


wenn fiir verschiedene Fliissigkeiten die HF-Spannung, der Kristall und 
die Frequenz nicht gedndert werden. Ein solches Verhalten sollte man 
jedoch auf Grund theoretischer Uberlegungen erwarten. Statt dessen 
_hangt die Schallintensitat von der Absorption des Schalles in der Fliissig- 


keit ab. Das Verhaltnis se ergibt sich als konstant und zeigt damit, 
daB fiir den gleichen Kristall und die gleiche HF-Spannung die Schall- 
intensitaét proportional «/y? ist. 

Ein bemerkenswerter Zug der in Tabelle 3 betrachteten Ergebnisse 
ist, daB die dort betrachteten Fliissigkeiten mit anomaler Absorption 
sich véllig anders als die in Tabelle 1 betrachteten verhalten. Die Schall- 
-intensitat zeigt weder eine Abhangigkeit von den gc-Werten der Fliissig- 
_keit, wie man erwarten sollte, noch eine Abhangigkeit vom Absorptions- 
_koeffizienten, wie man sie in anderen Fliissigkeiten findet. 


; 
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Es ist interessant zu bemerken, daB die bei 5 MHz beobachtete 
Proportionalitat der Schallintensitat fiir nicht anomal absorbierende 
Fliissigkeiten bei 15 MHz nicht mehr auftritt (Tabelle 4). Bei dieser 
Frequenz ist ebenfalls die Intensitaét nicht dem Wellenwiderstand um- 
gekehrt proportional. Hieraus ergibt sich, daB die von verschiedenen 


Autoren hergeleiteten Ausdriicke fiir die Schallintensitat bei keiner | 
Frequenz experimentell bestatigt werden. Hingegen findet man eine © 


Proportionalitat von Schallintensitat zum Absorptionskoeffizienten, die : 
jedoch nur fiir Frequenzen von 5 MHz und niedriger gilt. Eine Betrach- — 


tung der Tabelle 2 zeigt dariiber hinaus, daB die Proportionalitat zwi- — 
schen J, und «/y? nicht mehr fiir die Grenzschicht zweier Fliissigkeiten _ 


gilt. Sie ist also nur vorhanden, wenn der Kristall in direktem Kontakt - 
mit der Fliissigkeit ist. 


\ 
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Eine Systematik der a-Energien. 
Von 
S. SENGUPTA. 
Mit 1 Figur im Text. 


(Eingegangen am 16. Oktober 1952. 


Tragt man die «-Energien von Kernen mit gleicher Neutronenzahl in Abhingigkeit 
von der Atomzahl auf, so ergeben sich in diesem Diagramm bemerkenswerte Regel- 
maBigkeiten. Fiir eine konstante Neutronenzahl wiachst E, fast linear mit Z, mit 
Ausnahme gewisser Protonenzahlen, bei denen UnregelmaBigkeiten auftreten. Aus 
einer Untersuchung dieser UnregelmaBigkeiten ergibt sich das Vorhandensein 
einiger mehr oder weniger stabiler Protonenschalen. Dariiber hinaus wird gezeigt, 
da8B das allgemeine Verhalten der x-Energien in Abhangigkeit von N und Z sich 
sehr einfach durch eine Absattigung der Kernkrafte erklaren laBt. 


Einleitung. 


Seit langer Zeit haben sich viele Forscher mit der Untersuchung der 
a-Energien beschaftigt. Ein Verstandnis dieser «-Energien vermittelt 
nicht nur ein Verstandnis-der Kernstruktur und der Kernkrafte, sondern 
erlaubt auch eine Voraussage der Eigenschaften unentdeckter radio- 
aktiver Kerne. Das GEIGER-NutTTAlLsche Gesetz ist ein bekanntes Bei- 
spiel solcher RegelmaBigkeiten. Spatere Untersuchungen haben dann 
jedoch gezeigt, daB dieses Gesetz eine beschrankte Giiltigkeit besitzt 
(BERTHELOT [7], PERLMAN [2], CHAUDHURY [3]) und nur fiir gerade- 
gerade Kerne angewendet werden kann. 

Eine andere RegelmaBigkeit wurde von FOURNIER [4] beobachtet. 
Er zeigte, daB E, fiir verschiedene Isotope eines Elementes fast linear 
mit abnehmender Neutronenzahl ansteigt. ELSAssER [5] und BERTHE- 


Lot [1] bemerkten an einem bestimmten Punkt dieser Kurve einen 


plétzlichen Abfall der «-Energie und ordneten diesen einer abgeschlosse- 
nen Neutronenschale fiir N =126 zu. Vor kurzem hat GLUECKAUF [6] eben- 
falls die «-Energien untersucht, indem er in einem dreidimensionalen 
Diagramm E, in Abhangigkeit von Z und A —Z betrachtete. Kurven 
durch Punkte gleicher Zerfallsenergien zeigen eine allgemeine Anderungs- 
tendenz und driicken auch gewisse Eigentiimlichkeiten der «-Energien aus. 

In der vorliegenden Arbeit wollen wir nun die Anderung der «-Ener- 
gien in Abhangigkeit von Z fiir Kerne mit gleicher Neutronenzahl unter- 
suchen. Dies wurde erméglicht durch die vor kurzem erfolgte Erweite- 
rung der Tabelle der bekannten «-aktiven Kerne. s 
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E,, in Abhdngigkeit von Z fiir konstantes N. 


ai 


Aus der von SEABORG [7] und PERLMAN [2] mitgeteilten Tabelle ent- 
nehmen wir, daB fiir 15 Neutronenzahlen zwischen N = 129 und 146 
drei oder mehr «-aktive Isotope existieren. In Tabelle 1 sind die «-Zer- 
fallsenergien dieser Kerne in MeV wiedergegeben. EF, fiir U**® ist von 
JaFFeEy [8] entnommen. Die iibrigen Werte stammen von SEABORG [7] 
und PERLMAN [2]. Ein Stern weist auf ein «-Spektrum hin. In den 
meisten Fallen haben wir in unserer Tabelle die maximale Energie dieses 
Spektrum wiedergegeben. Nur fiir Po?! haben wir die geringste und 
fiir Em2!9 und Th??? Mittelwerte genommen. Einzelheiten iiber die 
a-Energiespektren werden von CHAUDHURY [3] mitgeteilt. 


Tabelle 1. 


| 92 | 93 | 94 | 95 

8,00 
132 6,89 | 7,15 |7,25 | 7,44 | | | 
133 6,84 |6,68*| 6,81 16,83 |7,08 | | | 
134 6,12 6,39 | 6,42 |6,62 |6,76 |7,33 | | 
135 | 5,82*|6,28 |6,68 |6,93 | | | | 
136 5,60 15,78 15,90 6,41 16,57 | 6,83 | 
137 5,97*|6,20 | 6,53 | 
138 4,88*|5,04*|5,52*|5,79 | 5,96 | 6,34 | 6,72 | 
139 4,58 |5,44*15,5 | 5,6: | 
140 4,76*|5,09*| 5,4 |5,65|6,3 | 
142 4,09 | | 4,84|5,15|5,85 6,6 
144 14,58 |4,85|5,6 | 5,87 | 6,37 
146 4,30 | 5.2 |5,58|6,18 


In Fig. 1 sind die in Tabelle 1 mitgeteilten Werte aufgetragen. Man 
sieht, daB fiir konstante Neutronenzahlen die Punkte naherungsweise 
auf geraden Linien mit positiver Steigung liegen. Die verschiedenen 
Geraden fiir verschiedene Neutronenzahlen sind fast parallel zueinander. 
Bei bestimmten Protonenzahlen jedoch treten starke Abweichungen von 
der allgemeinen Tendenz des gleichférmigen linearen Anstieges von E, 
mit Z auf. Wir werden diese Spriinge im einzelnen betrachten. Zuvor 
allerdings wollen wir noch auf bestimmte Anomalien in Fig. 1 hinweisen. 
Fir N= 133 bemerken wir, daB bei Z= 85 E,, anomalmit abnehmendem Z 
ansteigt. Der entsprechende Kern Fr®!8 ist von SEABORG [7] in Klasse F — 
eingeordnet worden. Dies bedeutet, es bestehen groBe Zweifel beziiglich 
dieses «-aktiven Kernes. Auf Grund unserer Untersuchungen scheint 
es fast sicher, daB die Zuordnung falsch ist, wenn wir nicht fiir Fr218 
ein bei anderen «-Strahlern nicht beobachtetes Spektrum annehmen 


/ 
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wollen. AuBerdem wollen wir noch auf zwei weitere Stellen, bei denen 
UnregelmaBigkeiten vorzuliegen scheinen, hinweisen. Dies ist Ra22!, 
wo die Abweichung von der Geraden senr groB ist, und Ra223, wo man 
eine sehr viel gréBere Abnahme von E, von Ac?%4 verglichen mit ahn- 
lichen Unterschieden bei anderen Neutronenzahlen findet. Mit Aus- 
nahme dieser drei Kerne zeigen die in Fig.1 wiedergegebenen 
a-Energien der iibrigen 67 Kerne 
ein vollig regelmaBiges Verhalten. By 
Es sei Bz(N,Z) die Bindungs- © 
energie des letzten Protons in dem 
Kern (N, Z), dann ist 


E, (N, Z) —E,(N,Z—1) 
= B;(N—2,Z—2)—B,(N,Z). 


Gehen wir nun von hodheren zu 
niederen Zahlen von Z, dann be- 
deutet eine starke Abnahme von 
E,, von (N,Z) zu (N,Z—1) ent- 
weder ein starkes Anwachsen von 
B,(N—2,Z—2) oder Abnahme 
von B,(N, Z). Die zweite Méglich- 
keit davon ist unhaltbar. Erstens 
weil von Fucus [9] gezeigt wurde, 
B; steigt stets mit abnehmendem 
Z und zweitens weil eine groBe 
Anderung von B, bei der Protonen- 
zahl Z sich bereits friiher in der Dif- 
ferenzE, (N,Z +2) —E,(N,Z +1) ae OY ee Lae eee . ei 96 
bemerkbar gemacht hatte. Daher  s.1, Die Kurven sn die Athangsket de 
schlieBen wir aus dem _ starken _ istdie fiirdiese konstante Neutronenzahl angegeben. 
Abfall von E, bei (N,Z) auf ein 

starkes Ansteigen der Protonenbindungsenergie bei Z — 2 (wenn wir von 
hdheren Z Werten kommen). Die Protonenzahl Z— 2 mu8 daher eine 
_ magic number sein und eine stabile Protonenschale anzeigen. 


Pyrotonenschalen schwerer Kerne. 


Die vorangehenden Betrachtungen zeigen, es ist méglich, aus der 
»-Energieainderung auf die Existenz von Protonenschalen zu schlieBen. 
Der Fig. 1 entnehmen wir, daB bei Z=84 ein sehr groBer Abfall der ~ 
a-Energie (2 MeV) auftritt. Dies ist augenscheinlich eine Folge der 
bekannten Protonenschale fiir Z—82. Drei weitere weniger hervor- 
tretende Stufen von 0,5, 0,7, 0,5 MeV erkennt man bei Z=90, 94, 

28* 
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Diese entsprechen wahrscheinlich drei Unterschalen fiir Z = 88, 92, 94. 
Fir N = 142 ist bisher kein Kern mit Z=95 bekannt und fiir N = 146 
ist bei dem Kern mit Z = 93 bisher keine «-Aktivitat beobachtet worden. 
Die vermutete Lage der Zerfallsenergien dieser Kerne ist durch Kreise 
in Fig. 1 angedeutet worden. Die erwarteten Werte fir EF, sind fir 
Np239 = 4,7 MeV und fiir Am?3? =6,1 MeV. 

Entsprechend dem Mayverschen Einteilchen-Modell [10], wird nach 
der Auffiillung der Schale bei 82 das neue Teilchen in das 1h, Niveau 
eingebaut. Fiir Z—92 ware dann eine Unterschale zu erwarten. Wie 
jedoch von DuBE und Jua [11] gezeigt wurde, ist der } Spin von Ac??? 
und Pa231 nicht mit diesem Modell in Einklang zu bringen, obwohl der 
2 Spin von Bi? es zu stiitzen scheint. Aus dem vorangehenden ist es 
daher klar, daB wir es hier mit einer 4hnlichen Anomalie wie im Fall 
des Na®3 und F!® [70] zu tun haben. Der 3 Spin von Ac und Pa 1aBt 
vermuten, die vier Protonen von Z = 89 bis 92 miissen im 33 Niveau 
eingebaut werden. Dies gibt uns sofort die Unterschalen fir Z—88 
und 92 im Einklang mit den Ergebnissen der vorliegenden Untersuchung. 
Es sei noch bemerkt, daB die Untersuchungen von STAHELIN und PREIs- 
WERK [12] tiber den ersten angeregten Zustand von gerade-gerade Ker- 
nen ebenfalls auf eine magic number bei Z = 92 hinweisen. Die Term- 
ordnung nach Z = 82 scheint damit 2/;, 33... statt 1ho, 2f,..., wie 
sie vom Kastenpotential geliefert wird, zu sein. Diese Termordnung 
macht natiirlich den $Spin von Bianomal. Die wahrscheinliche Existenz 
einer Unterschale bei Z = 94 weist weiter darauf hin, daB nach 92 das 
3p: Niveau aufgefiillt wird. Dementsprechend sollte Np?*? den Spin} 
haben. Tomkins [13] findet jedoch einen Spin von 3. Diese Tatsache 
ist ebenfalls mittels des MAvERschen Modelles schwer zu verstehen. 


Theoretische Erklarung der Anderung von E,. 
Es wurde bereits ausgefiihrt, daB im Gebiet nicht abgeschlossener 
Schalen die «-Energien 
(I) eine gleichmaBige Abnahme mit wachsendem N fiir konstantes Z, 
(II) einen gleichmaBigen Anstieg mit wachsendem Z fiir konstantes N 
zeigen. KOHMAN [14], Das [15], PRycE [16], PERLMAN [2], JHA und 
DusE [17] haben gezeigt, da8 die mit den halbempirischen Formeln 
von BoHR-WHEELER, BETHE-WEIZSACKER und FERMI-WEIZSACKER be- 
rechneten o-Energien das unter (I) genannte Verhalten richtig wieder- 
geben. AuBerdem 1aBt sich zeigen, das unter (II) genannte Verhalten 
wird ebenfalls von diesen halbempirischen Formeln vorausgesagt. Es — 
scheint jedoch niemand bisher versucht zu haben, dieses Verhalten allein 
aus einer Betrachtung der Kernkrafte zu verstehen. Wir werden daher 
in diesem Abschnitt zeigen, wie sich diese Effekte als direkte Folgerung 
der Absattigung der Kernkrafte-ergeben. 
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Unser SchluB beruht wesentlich auf der Art der Bindungsenergie- 
anderung der letzten Nukleonen mit der Neutronen- und Protonenzahl 
des Kernes. Die Sattigung der Kernkriafte ergibt sich aus der Propor- 
tionalitat der Kernbindungsenergien zu den Massenzahlen. Oder in 
anderen Worten, die Bindungsenergien der letzten Nukleonen muB im 
Gebiet der stabilen Kerne einen mehr oder weniger konstanten Wert 
besitzen. Sei nun By(N,Z) und B,(N,Z) die Bindungsenergie des 
letzten Neutrons bzw. Protons, so kénnen wir schreiben 


By = B;=konstant. (1) 


Weiter sei die Isotopenzahl 7 = N —Z oder Z=N —n. Fassen wir nun 
By und B; als Funktionen von N und  statt von N und Z auf, so ergibt 
sich wegen (1) 


("), AN + (=), An=0 | 
( 


@Bz 
én 

wobei AN und A» die einer maximalen Bindung entsprechenden Ande- 

rungen sind. Wir haben weiter 


) AN+ (222) An=o,| 


on 


2), = (224), 
(28), (H. 


Fucus [9} hat nun gezeigt, mit Z wachsen die Werte von By und fallen 
die Werte von B,. Dadurch ergibt sich aus (3) 


aBy aBz | 
( on ) <9 ( on a (4) 
Aus (2) erhalten wir dann das Ergebnis 
aBy i OBz \ 
a9 oan bo be (5) 


Wir haben bereits ausgefiihrt, daB die Differenz der «-Energien von 
zwei Kernen (N, Z) und (N,Z—1) durch 


E,(N,Z)—E,(N,Z—1) = Bz(N—2,Z—2)—B,(N, Z) a 
= B,(N—2,n)— B;(N,n) 
gegeben ist. Aus dem zweiten Term aus (5) ergibt sich 
B,(N —2,n) >B(N,n). 


Daraus folgt E,(N,Z) >E,(N,Z—1). Somit erhalten wir, E, wachst 
bei konstantem N mit zunehmendem Z. 
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Der Unterschied von E, bei zwei Kernen (NV, Z) und (N —1, Z) ist 
durch 


EU(N 7) LRN 912) & Bath oO) 2 =o) BN ! a 
= By (N —2,n) — By(N,) 


gegeben. Mittels der ersten Bedingung aus (5) erhalten wir 
By(N 29") <B (Nin), also. Ey (N52) < Be (NaAgZ)s 


E,, nimmt somit fiir konstantes Z mit wachsendem WN ab. 

Damit haben wir die zwei wichtigsten Eigenschaften der «-Energie- 
anderung, die zu Beginn dieses Abschnittes festgestellt wurden, her- 
geleitet. 
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Uber die lichtelektrischen 
und optischen Eigenschaften einer besonderen Art 
von Bleisulfidschichten. 


Von 
LUDWIG GENZEL und HELMUT MUSER. 
Mit 3 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 1. November 1952.) 


Die Herstellung einer Abart der iiblichen Bleisulfid-Photowiderstainde wird be- 
schrieben. Die neuen Schichten weichen in ihrem lichtelektrischen und optischen 
Verhalten von den alten ab, obwohl sie in Gitterstruktur und Leitungscharakter 
mit ihnen iibereinstimmen. Sie sind hochempfindlich, die Photostréme sind trager 
und folgen der Intensitat mit einer gebrochenen Potenz der Bestrahlungsstarke. 
Die langwellige Grenze von Absorption und Photoeffekt liegt bei etwa 1,8 u. Auf 
die Verwendbarkeit der neuen Schichten als Empfanger fiir das Sichtbare und das 
kurzwellige Ultrarot wird hingewiesen. 


1. Einleitung. 

Verfahren zur Herstellung lichtelektrisch empfindlicher Bleisulfid- 
schichten durch Aufdampfen oder chemische Fallung sind seit langerer 
Zeit bekannt [7], [2], [3], [4]. Das Charakteristikum dieser Schichten 
ist die spektrale Verteilung ihrer Empfindlichkeit ; bei Zimmertemperatur 
liegt ihr Maximum zwischen 1,8 und 2,4 und die langwellige Grenze 
bei 3,5 bis 3,8u [4]. Soweit die Herstellungsverfahren im einzelnen 
mitgeteilt werden, spielt dabei stets eime Temperung in Sauerstoff eine 
Rolle. Eine bemerkenswerte Ausnahme davon findet sich allerdings bei 
GIBSON [5]. 

Die vorliegende Arbeit beschreibt eine Abart chemisch gefallter Blei- 
sulfidschichten mit auBerordentlicher Lichtempfindlichkeit; sie werden 


- nicht in Sauerstoff getempert und weichen in ihrer spektralen Verteilung 


und ihren sonstigen Eigenschaften in charakteristischer Weise von den 


_ bisher bekannten Schichten ab. 


. 


Méglicherweise kénnen die Schichten verglichen werden mit denen, 
die von FRANK und RAITHEL [6] beschrieben werden und als Zwischen- 
produkt bei der Herstellung hochohmiger Bleisulfidschichten durch Auf- 
dampfen von Bleioxyd entstehen. Auch dabei werden hochohmige 
Schichten erzielt, die hohe relative Widerstandsénderungen aufweisen 
und eine andere spektrale Verteilung besitzen als die tiblichen Bleisulfid- — 


 schichten. Allerdings vermuten FRANK und Rarruet bei ihren Schichten 


UberschuBleitung, wahrend wir an unseren Schichten durch Thermo-_ 
spannungsmessungen Defektleitung gefunden haben. 
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2. Herstellung und Struktur der Schichten. 


Zur Herstellung werden die gleichen Chemikalien verwendet wie bet 
der Herstellung von normalen Bleisulfidschichten, jedoch findet die 
Fallung bei Zimmertemperatur statt, und die Mengenverhaltnisse sind 
andere. Die Ausgangssubstanzen sind: reinstes Bleiazetat, Thioharn- 
stoff und Natriumhydroxyd in folgenden waBrigen Lésungen: 

a) 0,35 Mol/l Pb(COO - CH;,). “3 H,O, 

b) 0,20 Mol/l (NH,).CS, 

c) 4 Mol/l NaOH. 

Gleiche Teile von a) und b) werden bei Zimmertemperatur zusam- 
mengegossen und Lésung c) tropfenweise unter Riihren solange zuge- 
setzt, bis sich der zunachst entstehende weiBe Niederschlag gerade nicht 
mehr auflést. Die Fliissigkeit wird grob filtriert und das Filtrat vasch 
in das vorher vorbereitete, mit den zu verspiegelnden Platten beschickte 
GefaB gefiillt. Die gewiinschte Reaktion spielt sich im Laufe etwa eines 
Tages ab. Wahrend des ganzen Prozesses wird nicht erwarmt. 

Nachdem man die Spiegel mit destilliertem Wasser gewaschen und 
an Luft getrocknet hat, miissen sie ohne weitere Behandlung licht- 
empfindlich sein. Die Schichten sehen in Aufsicht stahlgrau aus, in 
Durchsicht je nach Dicke gelbbraun bis rotbraun. Es ist vorteilhaft 
fiir die photoelektrische Anwendung, sie so herzustellen, daB sie gerade 
an der Grenze der Durchsichtigkeit legen. Das entspricht einer Dicke 
von etwa 3 bis 5x. 

Der spezifische Widerstand dieser Schichten im Dunkeln ist etwa 
10*Q cm. Aufbewahrung an Luft schadet ihnen nicht. An einer zu 
praktischen Ultrarotmessungen benutzten Schicht wurden im Laufe 
eines Dreivierteljahres keine Alterungserscheinungen beobachtet. 

Obwohl das Herstellungsverfahren dem sonst iiblichen chemischen 
Verfahren ahnelt, weichen die neuen Schichten in ihren Eigenschaften 
wesentlich von den alten ab, wie im folgenden noch gezeigt wird. Es 
lag nahe, durch ein DEBYE-SCHERRER-Diagramm zu untersuchen, ob 
die Schichten denselben Gitteraufbau besitzen wie die sonst iiblichen. 
Dazu wurde eine Schicht des neuen Typs statt auf Glas auf ein diinnes 
Glimmerplattchen aufgebracht und in einer GuINnrIER-Aufnahme! mit 
zwei ebenfalls auf Glimmer aufgebrachten Bleisulfidschichten, einer un- 
getemperten (lichtunempfindlichen) und einer getemperten  (licht- 
empfindlichen) Schicht des alten Typs verglichen. Es ergab sich, daB 
alle drei Schichten das gleiche (Bleiglanz-) Gitter besitzen; der Unter-_ 
schied ist also nicht in einer verschiedenen Gitterstruktur zu suchen. 


1 Die Aufnahmen stellte Herr Dr. HERMANN MULLER im Mineralogischen 
Institut der Universitat Frankfurt her; ihm sei auch an dieser Stelle herzlich 
gedankt. TR 
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Durch einen Kontrollversuch wurde sichergestellt, daB die fiir die Auf- 
nahme benutzte, auf Glimmer aufgebrachte Schicht die besonderen 
lichtelektrischen Eigenschaften des neuen Typs zeigte, und daB nicht 
etwa ein EinfluB der Unterlage vorliegt. 

Wie in der Einleitung erwahnt, zeigt das Vorzeichen der Thermo- 
spannung Defektleitung an. Also ist trotz des abweichenden licht- 
elektrischen und optischen Verhaltens gegeniiber den normalen Blei- 
sulfidschichten kein Unterschied in der Gitterstruktur und dem Leitungs- 
mechanismus festgestellt worden. 


3. Intensitdtsabhdngigkeit des Photostromes. 

Will man die beschriebenen Bleisulfidschichten als Photowiderstand 
verwenden, so benutzt man zweckmaBig Wechsellichtmethoden. Bei 
Gleichbelichtung kénnen trage Nachwirkungserscheinungen auftreten, 
wenn sie auch geringer sind als bei den sonst iiblichen chemisch her- 
gestellten Schichten. Die folgenden Bemerkungen iiber die Intensitats- 
abhangigkeit des Photostromes beziehen sich daher auf eine Wechsel- 
belichtung von 20 Hz, die sich als giinstig erwiesen hat und auch den 
Messungen der folgenden Abschnitte zugrunde liegt. 

Zur Priifung der Intensitatsabhangigkeit der Photostréme wurde auf 
einer optischen Bank eine Schicht gegeniiber einer freistrahlenden Glih- 
birne aufgestellt, und die Lichtintensitat durch Variation der Entfernung 
unter Zugrundelegung des 1/r?-Gesetzes verandert. Der Verstarker, an 
den die Schicht angeschlossen war, hatte einen Eingangswiderstand von 
nur 30 kQ, der auch bei den starksten Belichtungen gegeniiber dem 
Widerstand der Schicht (etwa 1 MQ) klein war. Es lag also immer eine 
echte Strommessung vor. 

Die Messungen ergaben, daB die Photostréme der Lichtintensitat 
nicht proportional sind. Beim Auftragen im doppeltlogarithmischen 
MaBstab ergibt sich eine Gerade mit einer Neigung zwischen 0,5 und 1, 
d.h. der Photostrom 7 hangt von der Bestrahlungsstarke J ab nach einem 


Gesetz: 

; t~ I’ (0,5<y<1). (1) 
Fig. 1 zeigt, daB der Exponent y fiir eine bestimmte Herstellungsserie 
bei verschiedenen Betriebsbedingungen weitgehend konstant ist. Die 
Feldstarke wurde in einem Bereich von 30 bis 300 V/cm variiert. Durch 
Einschalten von Filtern oder durch Verandern der Stromstarke in der 
Lampe ergab sich, daB y unabhangig von der Wellenlange ist. 


4. Spektrale Verteilung von Durchlassigkeit und Photoeffekt. 


Da erfahrungsgemaB die langwellige Grenze des Photoeffektes mit 
der Grenze der Absorption zusammenfallt, wurde die Durchlassigkeit 


— (Photostrom) —= 


; 
Zo 
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—— 
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einer auf Glas aufgebrachten Schicht der beschriebenen Art im Vergleich 
zu einer unbelegten Glasplatte der gleichen Dicke und Sorte mit einem 
Ultrarotmonochromator mit Lithiumfluoridprisma und einem schnell 
ansprechenden Bolometer nach CZERNY-KOFINK-LIPPERT [7] als Emp- 
fanger gemessen. Das Ergebnis zeigt Fig.2, in der gleichzeitig die spek- 
trale Verteilung des Photoeffektes eingetragen ist. Diese wurde mit dem 


2 5 70 20 50 95 40 15 20 BK 
» (Bestrahlungsstarke) —— Aa— 
Fig. 1. Fig. 2. 


Fig. 4. Zusammenhang zwischen Photostrom und Bestrahlungsstaérke in doppeltlogarithmischem MaBstab 
unter verschiedenen Betriebsbedingungen. Die BezugssréBen i, und J, sind fiir jede Kurve anders; die 
Geraden sind zum besseren Vergleich willkiirlich nebeneinander geriickt! Gerade 1: Lampenstrom 5,74 Amp, 
Zugspannung an der Schicht 16,1 V. Gerade 2: Lampenstrom 2,6 Amp, Zugspannung 39,5 V. Gerade 3: 
Lampenstrom 2,6 Amp, Zugspannung 20,0 V. Gerade 4: Lampenstrom 2,9 Amp, Zugspannung 4,5 V. 
Lampe: Osram, Typ 8031, 12 V, 8 Amp. 


Fig. 2, Spektrale Verteilung von Durchlassigkeit D und Photoeffekt E, bei einer der neuen Schichten, 
Schichtdicke 7 bis 8y. Empfindlichkeit E, einer normalen Bleisulfidschicht zum Vergleich. Empfindlich- 
keiten in % der Maximalempfindlichkeit. E, und E, sind also in ihrer AbsoluthGhe nicht zu vergleichen! 


gleichen Monochromator untersucht. Dabei muBte das verwendete 
Bolometer als grau vorausgesetzt werden. Ein Vergleich der Empfind- 
lichkeiten.fiir die Strahlung eines schwarzen Kérpers von 400° C und 
einer HEFNER-Kerze [8] ergab, daB diese Voraussetzung auf 10% erfiillt 
war. Eine andere Schwierigkeit bot die Tatsache, daB der Photostrom 
nicht proportional der Intensitaét war. Man hatte also durch Variation 
der Spaltweiten prinzipiell auf gleiche Ausschlaége reduzieren miissen. 
Die Giiltigkeit der Beziehung (1) gestattete jedoch die mit der Schicht 
erhaltenen Ausschlage des Instruments am Verstarkerausgang auf 
gleiche einfallende Intensitaét zu reduzieren. Bei der Schicht, deren 
spektrale Verteilung des Photoeffektes in Fig. 2 eingetragen ist, war 
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y =0,82. Bezeichnet man die Anzeige des Ausgangsinstrumentes mit «, 
die Anzeige des Bolometers mit , so ist in Fig. 2 nicht das Verhiltnis « 
zu B direkt, sondern ein reduziertes Verhaltnis «2 :B aufgetragen. Das 
Maximum der Empfindlichkeit wurde willkiirlich gleich 100% gesetzt. 

Wie sich zeigt, besitzen die neuen Schichten eine erheblich kurzwelli- 
gere Grenze des Photoeffekts als die alten. Fig. 2 zeigt auBerdem die 
spektrale Verteilung der Empfindlichkeit fiir eine Bleisulfidschicht der 
bisher tiblichen Art!. Es fallt auf, daB die Durchlassigkeit der neuen 
Schicht trotz des hohen Widerstandes nur etwa 27% erreicht. Wieweit 
das auf Streuung in der feinkristallinen Schicht zuriickzufiihren ist, 
wurde nicht naher untersucht. Im iibrigen fallt, wie zu erwarten, die 
Grenze der Absorption etwa mit der Grenze der photoelektrischen Wirk- 
samkeit zusammen. 

Die Empfindlichkeit hat ihr Maximum bei 0,7 bis 0,8, sie fallt 
bis 1,8 bis 2,0 u auf 10% des Maximalwertes. Bei einer Wellenlange von 
1,2 wurde durch Vergleich mit einer absolut geeichten Thermosdule 
der ,,Schwellwert‘‘ bestimmt, das ist diejenige Leistung, bei der das 
Signal gleich der Rauschspannung ist. Gemessen wurde mit einem 
schmalbandigen Verstarker fiir 20 Hz. Die Bandbreite wurde im wesent- 
lichen durch das Ausgangsinstrument (Galvanometer mit 10 sec Schwin- 
gungsdauer) bestimmt und betrug etwa!/, Hz. Unter der Voraussetzung, 
daB die Beziehung (1) als giiltig angesehen werden darf, betrug der 
Schwellwert bei einem nicht besonders ausgesuchten Exemplar 2 - 1071°W 
bei einer Schichtflache von 18 x 1,5 mm und einer Empfangertemperatur 
von 25° C (Zimmertemperatur). Da das Rauschen bei Bestrahlung der 
Schicht etwas ansteigt, wird bei zusatzlicher Gleichbelichtung ein weni- 
ger giinstiger Schwellwert erhalten. 

Einen Photowiderstand der beschriebenen Art verwenden wir seit 
langerer Zeit mit gutem Erfolg als Empfanger bei einem Ultrarotspektro- 
meter [10] fiir den kurzwelligen Bereich bis 1,8. Dariiber hinaus 
wechseln wir ihn fiir Messungen bis 3 p gegen eine aufgedampfte Blei- 


- sulfidschicht iiblicher Art und bei noch langeren Wellen gegen ein Bolo- 


meter aus. Alle drei Empfanger werden mit der gleichen Lichtwechsel- 
frequenz von 21Hz betrieben, wodurch die Auswechslung mit geringer 
Miihe moglich ist. 


5. Frequenzabhingigkeit des Photoeffektes. 


Unter dem Frequenzgang wird die Abhangigkeit der Signalspannung 
von der Modulationsfrequenz des Lichtwechsels bei gleicher eingestrahlter 
Intensitat verstanden. Um bei der Untersuchung zu méglichst niedrigen 


1 Fiir die Messung der spektralen Verteilung an der Aufdampfschicht danken 
wir Herrn Dipl.-Phys. N. NEUROTH. 
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Frequenzen zu gelangen, wurde dabei ein Verstarker mit einem Fre- 
quenzband von 0,5 bis 104 Hz verwendet. Die Lichtfrequenz wurde durch 
einen Lichtmodulator mit genau sinusformiger Modulationscharak- 
teristik zwischen 0,6 und 3000 Hz bei gleichbleibender Intensitat variiert. 
Das Ergebnis zeigt die Fig. 3. Aus der Figur geht hervor, daB die Schich- 
ten im Gegensatz zum normalen Bleisulfid relativ trage sind; bei 20 Hz 
ist der Effekt etwa auf die Halfte zuriickgegangen. Ein Abfall umgekehrt 
proportional der Frequenz, wie ihn eine einfache Theorie liefert [77], 
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Fig. 3. Freqnenzgang des Photoeffektes in doppeltlogarithmischem MaBstab. 


ist jedoch bei 3000 Hz nicht erreicht. Die Kurve entspricht ab 200 Hz 
eher einem Abfall mit der Wurzel aus der Frequenz. 


Zum Schlu8 danken wir Herrn Prof. Dr. M. CzERNy und der Deut- 
schen Forschungsgemeinschaft, die die apparativen Hilfsmittel fiir diese 
Arbeit zur Verfiigung stellten. 
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Nachtrag zu dem Bericht: 


Verfarbung und Lumineszenz 
durch Becquerelstrahlen V nebst verwandten 
Erscheinungen*. 
Von 
K. PRZIBRAM. 


(Eingegangen am 17. November 1952.) 


In dem genannten Bericht war auf Grund der Versuche von M. SCHLEI- 
CHER-WERTICH und M. PATER angegeben worden, da bei Kathoden- 
bestrahlung von Steinsalz und Sylvin die Verfarbung bei Uberschreitung 
einer gewissen Dosis wieder abnimmt und da8 Kontrollversuche ergeben 
hatten, daB diese Abnahme nicht auf Rechnung der Erwarmung ge- 
schrieben werden kénnte. Neue, von K. TREITL ausgefiihrte Versuche 
haben nun aber ergeben, daB diese Kontrollversuche nicht streng genug 
waren. Bei besserer Warmeableitung unterbleibt der Abfall und die Ver- 
farbung erreicht einen Sattwert, der von der Bestrahlungsintensitat 
nicht wesentlich abzuhangen scheint. Es ist nicht ausgeschlossen, daB 
noch andere Ursachen bei dem friiher beobachteten Abfall mitspielten. 
Die hohen erreichten Zentrendichten von etwa 5-10!9 wurden durch die 
neuen Versuche bestatigt. 


Wien, im November 1952. 


* Z. Physik 130, 269 (1951). 
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Zur thermischen Dimpfung 
elastischer Schwingungen. 
Erwiderung an Herrn E. Schreuer. 

Von 
C. ZENER. 


(Eingegangen am 13. Oktober 1952.) 


Kiirzlich erschien in dieser Zeitschrift ein Bericht von E. SCHREUER 
iiber die thermische Dimpfung!, in dem SCHREUER den SchluB zieht, 
von mir sei in meiner Arbeit? vom Jahre 1937 ein fehlerhafter Ausdruck 
fiir die thermische Dampfung angegeben worden. Die vorliegenden Be- 
merkungen zeigen jedoch, daB dies keineswegs der Fall war, sondern 
daB vielmehr Herrn SCHREUER bei seiner zu dieser Aussage fiihrenden 
Rechnung ein Versehen unterlaufen ist. 

Der strittige Punkt ist die Beziehung zwischen den beiden GréBen 
( oT 


rer 
| élogV /s,X,=Yy=Z:" 


Sil: hina 
Dabei symbolisiert der Index // die Bedingung Y,—Z,—0 und der 
Index S eine adiabatische Zustandsanderung. Nun ist im Falle einer 
elastischen Verzerrung die absolute Temperatur T eine eindeutige Funk- 
tion des Volumens und der Entropie 


i= 7,5). ‘i 

Der Wert der Ableitung ist deshalb unabhangig von der Art der ela- 
stischen Verzerrung, die diese Volumenanderung bedingt; in anderen 
Worten, der Ausdruck (4 T/A logV), bleibt derselbe, ganz gleichgiiltig 
ob AV durch eine allseitige Druck- oder einseitige Zugdehnung ent- 
standen ist. Aus diesem Grunde war ich in meiner Arbeit vom Jahre 1937 
berechtigt, diese beiden Ableitungen gleichzusetzen. SCHREUER be- 
hauptet dagegen, die folgende Beziehung gelte: 


( oT ) 2 5 ( oT ) 

@logV Jom 1— 2g \@logV/9,x,=Y,=2,° 

Scheinbar wurde er zu dieser irrigen Folgerung durch die Tatsache ver- 
leitet, daB sich die beiden durch /7 und X, = Y, =Z, beschriebenen Be- 
dingungen durch einen Faktor (1 —2w)/3 unterscheiden, vorausgesetzt 
allerdings, daB «,, konstant bleibt. Sein Fehler ist demzufolge durch 
eine Verwechslung totaler und partieller Ableitungen entstanden. 


1 SCHREUER, E.: Z. Physik 131, 619 (1952). 
® ZENER, C.: Phys. Rev. 52, 230 (1937). 
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Bei dieser Gelegenheit méchte ich auf weitere Versehen in SCHREUERs 
Rechnung hinweisen: 

1. SCHREUER nimmt irrtiimlicherweise an, daB Biegeschwingungen 
von Staben scherungsfrei verlaufen. Da dies aber nicht zutrifft, ist 
seme sich auf scherungsfreie Schwingungsvorgainge beschrankende 
Rechnung nicht auf die von ihm behandelten Biegeschwingungen an- 
wendbar. 

2. Doch selbst seine Rechnung iiber den scherungsfreien Schwin- 
gungsvorgang enthalt Fehler. So ist bei ihm im Ausdruck 


Arbeitselement = —pdV 


der sog. Binnendruck in # enthalten. Wenn der erwahnte Ausdruck 
jedoch fiir die an einem elastischen Kérper wiahrend einer Stauchung 
geleisteten Arbeit gebraucht wird, muB sich # ausschlieBlich auf den 
auBeren Druck beziehen. 

3. SCHREUER vergleicht die von ihm abgeleitete Beziehung fiir das 
logarithmische Dampfungsdekrement mit der von BENNEWITz und 


& Eaa * Both 
ROTGER angegebenen und setzt dabei ——~——— 


and =. gleich. 
isoth Cy 
Tatsachlich aber unterscheiden sich diese beiden Briiche durch einen 


Faktor vom Betrage (14 —2y)/3. Offensichtlich hat SCHREUER hier den 
Unterschied zwischen dem isothermen und adiabatischen yu tibersehen. 

SchlieBlich sei noch erwahnt, daB die von SCHREUER in der Einleitung 
seiner Arbeit aufgestellte Behauptung, die innere Dampfung sei stets 
frequenzabhangig, nicht zutrifft. Wie allgemein bekannt sein diirfte, 
wird z.B. die Dampfungsfahigkeit ferromagnetischer Werkstoffe ge- 
wohnlich durch die magnetomechanische Hysterese verursacht. Dieser 
frequenzunabhangig verlaufende Vorgang ist gerade der bisher einzige 
Fall von Dampfung, der technisches Interesse erregt hat?. 


East Pittsburgh (Pennsylvania, USA.), Westinghouse Research La- 
boratories. 


1 CocHarpt, A. W.: Trans. ASME, J. Appl. Mech. 20 (1953). 
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Die thermische Dampfung 

elastischer Schwingungen. 
Entgegnung zu der vorstehenden Kritik des Herrn Cl. Zener. 

Von 
E. SCHREUER. 
(Eingegangen am 18. November 1952.) 
Herr CL. ZENER hat in der vorstehenden Kritik meiner Arbeit eine 
Reihe von Bedenken geltend gemacht, die ich nicht teile. 


Der Hauptpunkt ist der folgende: Herr ZENER setzt in seiner Arbeit 
einzeln 


oT re) 
( ek iF 2 alae “Glog V. ei (1) 
ES ipa wl: oe] 
ce i, B ( ile | Pas (2) 


Er ersetzt dann auf der rechten Seite von (1) die Indizes Q// durch den 
einzigen Index Q in dem an sich folgerichtigen Gedanken, es seien die 
Beanspruchungsbedingungen hier gleichgiiltig und der Wert der Ab- 
leitung unabhangig von der besonderen Art der elastischen Verzerrung. 
Nun sind aber die Beziehungen (1) und (2) unrichtig; dies ist Herrn 
ZENER entgangen. 
Es gilt in bezug auf (1): 


Le panelcite |. OP With e081) eae — gf @losV 
agains (lines Se Tp 0¢,,=0(7e). (3) 


Damit wird 


igh ee eT a aT 
(Sez)on=! 204 semi ake shat =1=2a(sper lon (4) 


wie Herr ZENER schreibt. Eime analoge Betrachtung gilt in bezug auf 

(2). Mit anderen Worten: Es hei®t die Ableitung nicht @7T/élogV 
WOW P : : 

sondern ar| é (=) ; Im Differential steht nicht das Volum schlechthin, 


sondern die relative Volumanderung 6V/V, die sehr wohl von der Be- 
anspruchungsart abhangt. Es ist 


(F)n* palaces = oe (7 Ne (5) 


Geht man von 6(0 logV) auf @logV iiber, so erscheint bei @logV ein 
Koeffizient, der von der Belastungsart abhingt, ee daB fiir das 


korrekt geschriebene Produkt (4) x (2) der Faktor *— 24 # getilgt wird. 
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Dies Ergebnis habe ich in meiner Arbeit zum Ausdruck gebracht, 
wenngleich auch da versehentlich die falsche Schreibweise é logV noch 
einmal aufgetaucht ist. 

Zu den weiteren Punkten der Kritik méchte ich folgendes bemerken: 

1. Sicherlich ist die Biegungsschwingung nicht exakt scherungsfrei. 
Doch ist der Anteil an Scherungsenergie gegeniiber der Kompressions- 
‘energie zu vernachlassigen. Es ware auch sonst unméglich, die innere 
Dampfung der Biegungsschwingung als allein thermisch zu deuten, wie 
ses in einer groBen Zahl von Fallen tatsachlich geschieht. 
2. Die in meiner Arbeit vertretene Auffassung von #, als dem Binnen- 
cdruck und A# als der Amplitude des 4uBeren Wechseldruckes ist not- 
ywendig und verniinftig. Ich habe ausdriicklich zwischen den Anteilen 
(der inneren und der auBeren Arbeit am gesamten Energieumsatz unter- 
‘schieden. Die innere (unter Mitwirkung des Binnendruckes geleistete) 
. Arbeit ist das Aquivalent fiir die Warmemenge, die beim Kompressions- 
‘vorgang frei wird und sich im adiabatischen Fall durch die reversible 
-Temperaturerhéhung bemerkbar macht. Es wird oft nicht beachtet, 
'daB diese Warmemenge, entsprechend der bedeutenden durch die Kom- 
pression ausgelésten Anderung der inneren Energie um Gré8enordnungen 
hoher sein kann, als die in cal gemessene 4uBere Kompressionsarbeit. 

3. Nach der elementaren Elastizitatslehre ist E = 3 (1 —2,)/x; daran 
andert sich nichts, wenn man EF und x mit den Indizes fiir adiabatische 
oder isothermische Beanspruchung versieht. Es mu8 daher 


Bog — Eo, aa “cath “ad 2s Cpo— C, 


Eua Xisoth Cr 


sein. Der tatsachlich vorhandene Unterschied zwischen adiabatischen 
und isothermischen Werten der Porssonschen Konstanten ist so klein 
(Aju ist von der GroBenordnung 10~ bis 10~*), daB er vernachlassigt 
werden darf. 

4. In diesem Punkte raume ich meine Unkenntnis ein. 


Karlsruhe, Physikalisches Institut der Technischen Hochschule. 
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Eine einfache Herleitung der Verteilungsfunktionen 
fiir Bose- und Fermi-Statistik. 


Von 
HELMUT SCHMIDT. 


(Eingegangen am 17. Dezember 1952.) 


Obwohl schon mehrere Wege zur Gewinnung der Verteilungsfunk- 
tionen fiir die Teilchen eines FERMI- oder BosE-Gases bekannt sind, 
soll hier eine weitere, wegen ihrer Kiirze vielleicht doch erwahnenswerte, 
Herleitung dieser Verteilungsfunktionen angegeben werden. 

Wir betrachten zunachst ein BosE-Gas, d.h. ein System von gleichen 
Teilchen mit Bosr-Statistik in einem festen Volumen V, und vernach- 
lassigen die Krafte zwischen den Teilchen. 

Die méglichen Energiewerte des Gesamtsystems sind dann: 


E (ny Ng...) = My & + Mg & °°". 
Dabei bedeuten die ¢; die Energiewerte der Zustande (7) eines einzelnen 
Teilchens, und die ; die zugehérigen Besetzungszahlen mit den Neben- 
bedingungen ”;=0,1,2,... und 2'”;=N, wenn N die Anzahl der 
Teilchen im betrachteten Volumen ist. 
Die mittlere Besetzungszahl mY des Zustandes (1) bei Anwesenheit 
von N Teilchen wird somit 


a nj—0,1,2,... N 
ny — BS Ny . en (% +N, a Lae) A ; 
Lnj=N 
wobel 
N nj=0,1 Rees 
Z —— > (Mr 1+ Me Eg + +++) /AT 
2nj=N 
die Zustandssumme fiir N Teilchen im Volumen V ist. 
Nun gilt 
N nj=0,1,2,... 
nN -Z — Ny . em (Er tM &.+ ***)/RT 
nj=N 
nj=0,1,2,... 
— (4 + N) . e—l1-+m) &+Mq gM €y+ °° -)/kT 
2nj=N-1 (4) 
nj=0,1, 2,.. 
= e—SlkT, > (1 a8 mM) «E(t Er tg E+ ++ *)/RT 
rnj=N-1 


= e-elkT £44 ANT). 7 


Hier ist 7,’ baw. 7j’~* die mittlere Besetzungszahl des Zustandes (1) 
fiir ein System mit N bzw. N —1 Teilchen. 
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Sei nun die Teilchenzahl geniigend gro8, so wird sich die mittlere 
Besetzungszahl des Zustandes (1) beliebig wenig andern, wenn man noch 


ein Tee Teilchen in das betrachtete Volumen hineinsteckt, d.h. 
nS — es =7n, fiir geniigend groBe Teilchenzahl N. 


Damit ergibt Gl. (1): 


N 
1-+- 7 z 
e— alkT A iees Bein! ode 


m ONG r allgemein  ¢—*AT. 7 + — 
1 nN 


Z 


Fuhren wir noch die Gré8e¢ ein durch die Beziehung 


—- g—t/kT 
i= e¢/ i 


so ergibt sich die bekannte Form der Verteilungsfunktion: 


‘ (e—O)/kT__ * 
Zum Se SterES der Gece tat Bedeutung von ¢ bilden wir die 


freien Energien F bzw. i der Systeme mit N bzw. N—41 Teilchen: 
eer ine, 


N-1 N-1 
F=—kTInZ. 
Daraus folgt 
Poe Tee peskian 
ee (exe = PT nee ag 
€ ist also das chemische Potential des Systems, bezogen auf ein Teilchen. 
Die obigen Uberlegungen lassen sich leicht auf ein FERMI-Gas tiber- 


tragen: 
Die Zustandssumme des Systems mit N Teilchen wird 


N nj=0,1 
Z*= oe ea (MH rtm bate *)/kT 
Znj=N 
Hier gilt entsprechend 
nj=C6,1 nj=0,1 
7 - qt = ‘sm > Ny * eo (my &y-+Me &g+°**)/RT — g—&:/kT ys Ea (M2 Ex +My &o+°**)/RT 
Inj=N Ne+Ng+**-=N—-1 
nj=0,1 5 N-1 
aa en alkT . (4 — MN) ea (% & tM, &,+°**)/RT e7 aalkT {1 —7N- ie 
Znj=N-1 


Wie oben folgt fiir groBe N 


N 
1—7; Z* pel A 
Sekt 5) eT sgder... 4,> ES: 
é i; er t elf CRT 4 4 


Kéln, Institut fiir Theoretische Physik der Universitat. 
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Zur Struktur und Zusammensetzung 
von Niob-Stickstoffverbindungen. 
Von 
G. BRAUER, J. JANDER und H. ROGENER. 


(Eingegangen am 30. Dezember 1952.) 


In einer kiirzlich verédffentlichten Untersuchung? iiber die Supra- 
leitung von Niobnitrid macht H. ROGENER Angaben iiber verschiedene 
Niob-Stickstoffverbindungen, die bei seinen Experimenten hergestellt 
worden sind. Diese Praiparate stimmen in bezug auf ihre Gitterstruktur 
praktisch vollkommen mit denjenigen iiberein, die G. BRAUER und 
J. JANDER bei gleichem Stickstoffgehalt und gleicher Temperatur ge- 
legentlich einer praparativen und réntgenographischen Untersuchung? 
des Systems Niob-Stickstoff erhalten haben. Die beziiglich der Struktur 
und Zusammensetzung der Verbindungen umfassendere Arbeit von 
BRAUER und JANDER fihrt zu einer Prazisierung und Erganzung der 
von RGGENER vertretenen Anschauungen tiber das Zustandekommen 
der verschiedenen Niob-Stickstoffverbindungen und zu einer Abande- 
rung der in der Arbeit von ROGENER getroffenen Zuordnung der Gitter 
zu den jetzt bekannten Niob-Stickstoffphasen. 


Die beigefiigte Tabelle 1 enthalt diejenigen der von ROGENER be- 
schriebenen Proben, fiir die sowohl der analytische als auch der réntgeno- 
graphische Untersuchungsbefund vorliegt, und von denen angenommen 
werden darf, daB sie véllig homogen waren und sich deshalb zu ver- 
gleichenden Betrachtungen eignen. In Abénderung des fritheren Vor- 
gehens ist fiir die Reihenfolge dieser Praparate nun die Ordnung nach 
steigendem Stickstoffgehalt gewahlt und zusitzlich die aus dem Stick- 
stoffgehalt berechnete Formel der Niobnitride angegeben (Spalte 6 der 
Tabelle 1). Spalte 7 der Tabelle enthalt die von R6GENER aus dem 
Réntgenbild ermittelten Gittertypen seiner Proben. In Spalte 8 sind 
diejenigen Gittertypen verzeichnet, die BRAUER und JANDER auf Grund 
ihrer systematischen Phasenuntersuchung des Systems fiir die jeweils 
gegebenen Stickstoffgehalte der Proben erwarten wiirden. Die Uber- 
einstimmung zwischen der erwarteten und der beobachteten Gitter- 
struktur ist praktisch fiir alle Proben vollkommen. Uber die Ergebnisse — 
von BRAUER und JANDER hinaus erhielt ROGENER bei Temperaturen 
iiber 1350° und bei einem tiber 1 Atm gesteigerten Stickstoffdruck 


} Récener, H.: Z. Physik 132, 446 (1952). 
* BRAvER, G., u. J. JANDER: Z. anorg. allg. Chem. 270, 160 (1952). 


Zur Struktur und Zusammensetzung von Niob- Stickstofiverbindungen. 433 


Tabelle 1. Niobnitridpraparate von H. R6GENER, nach dem Stickstofigehalt geordnet. 


Gittertyp 
beobachret 
von 
Récesxer 


Gittertyp 
€rwWattet nach 
Braver und 

Jaspex 


walirsch. 4 — 
NbN III 


4 NbN tetr. | NbN tetr. 
r 66 NbNIII | NbN III 
(+ NDN tetr) 
13 NbN IIL | NbN III 
19 NbNIII | NbN III 
29 NbN III | (NbN III)! 
20 NbN III | (NbN III)? 
22 NbN III | (NbN III)? 
214 NbN III | (NbN III)? 


kubisch kristallisierte NbN-Praparate (in der Bezeichnung von Braver 
und JANDER: NbN III), die sich der stéchiometrischen Zusammen- 
setzung NDN;, 99 nahern. - 

Die neuen experimentellen Ergebnisse von ROGENER best&tigen also 
den Befund von BRAUER und JANDER, daB oberhalb einer bestimmten 
Reaktionstemperatur, die auf 1300 bis 1350°-geschdtzt werden mu8 
und von R6OGENER stets iiberschritten war, in erster Linie der Stickstoff- 
ts ay ts id ahi ane, 
Stree sei ein Gemisch der beiden ath Die p Asiiaetn von 


(NDN III und NBN tetr}) fixiere, wird jedoch — 
te Do on Bate fun mi si BRAUER 


eu”. 
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Als stickstoffarmste Grenzzusammensetzung der tetragonal flachen- 
zentrierten Phase nimmt ROGENER die Formel Nb,N in Anlehnung an 
die Arbeit von ASCHERMANN, FRIEDERICH, JUSTI und KRAMER! an. 
BRAUER und JANDER haben jedoch zeigen kénnen, daB die tetragonale 
Phase ein Homogenititsgebiet von NbNo 9 bis NbNo;5 besitzt, die — 
Formelbezeichnung Nb,N also wohl nicht erhalten darf, und daB bei — 
einer Erniedrigung des Stickstoffgehaltes unter den der Formel NDNo 75 
entsprechenden Betrag ein heterogenes Zustandsgebiet durchlaufen wird, } 
in welchem neben der verschwindenden tetragonalen Phase ein hexa- 
gonal kristallisierendes Nb,N auftritt. Diese Phase® ist dann bei der 4 
Zusammensetzung NbNo 59 homogen. q 


Freiburg 1. Br., Chemisches Laboratorium der Universitat. 


Essen, Technischer Uberwachungsverein e.V. 

1 ASCHERMANN, G., E. FRIEDERICH, Ee}Gsri u. aS KRAMER: Phys. Z. 42, 2494 

(1941). ; 
2 BRAuER, G.: Z. Elektrochem. we 397 eet 
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Zur Theorie des Germaniumegleichrichters 
und des Transistors* 


Von 
HERBERT KROMER 
Mit 10 Figuren im Text. 


(Etngegangen am 1. Dezember 1952.) 


Bei den in den Randschichten von Halbleiter-Metall-Kontakten herrschenden hohen 
Feldstarken sind fiir den Transport der Elektronen und Defektelektronen (,,L6- 
cher*’) nicht die normalen Beweglichkeiten maBgebend, die giiltig sind, wenn der 
Potentialabfall langs einer mittleren freien Weglange klein ist gegen die thermische 
Energie kT. 
In starkeren Feldern gelangen die Ladungstrager mit merklicher Wahrscheinlichkeit 
ins Bandinnere, im Grenzfall sehr starker Felder oszilliert ein Teilchen zwischen 
zwei St6B8en mehrere Male im Band hin und her und kommt dadurch langsamer vor- 
warts (,,Staueffekt‘‘). Die Beweglichkeit nimmt dann so ab, da& die Teilchendichte 
proportional zu Feldstarke und Stromdichte ansteigt. Der Wert der Proportionali- 
tatskonstanten (,,Staukonstante“‘) wird fiir die Lécher zu 2-103 Watt~1! abgeschatzt ; 
fiir die Elektronen diirfte er erheblich kleiner sein. 
Die Dichte der gestauten Teilchen kann von gleicher Gré8enordnung wie die der 
Stérstellen werden. Das Randschichtpotential weicht dann erheblich von der 
einfachen ScHottKyschen Parabelgestalt ab. Mit dem abgednderten Potential 
werden Kennlinien von Ge-Transistoren und -Dioden berechnet. Bei geeigneter 
Wahl der eingehenden Parameter ergeben sich bei den Transistoren hohe Werte 
fiir den Stromverstarkungsfaktor, bei den Dioden das experimentell beobachtete 
Umbiegen der Sperrkennlinien. 


I. Einleitung. 

Nach Scuottky [13] baumen sich an der Grenzflache zwischen Ger- 
manium und einem Metall die Bander des Halbleiters (kiinftig abge- 
kiirzt HL) ohne angelegte Spannung um das sog. Diffusionspotential Vp, 
bei angelegter Spannung U um eU+Vp auf. Es entsteht eine die 
Elektronenbewegung hemmende, von U abhangige Potentialschwelle, 
deren Hohe iiber der FermiI-Kante (kiinftig abgekiirzt FK) des Metalls 


é D, == Vp + E ie (4) 
ist, unabhangig von U (Fig. 1). 
Infolge der Bildkraftanziehung des Metalls auf die Elektronen wird 
die Spitze dieser Schwelle um 


AV= ~ (2) 


* Auszug aus einer Géttinger Dissertation. 
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abgeflacht (Fig. 2), wobei F die Feldstarke am Ende der Randschicht 
(Randfeldstirke) bedeutet. Anstatt der statischen Dielektrizitats- 
konstante ¢ des HL wurde dabei eine ,,dynamische’ DK 7< e einge- 
fiihrt. Denn da die Elektronen eine Geschwindigkeit von 107 bis 108cm/sec 
haben, und da der Abstand des Maximums der abgerundeten Schwelle 
von der Grenzflache 
Me 
pipes ‘ais 


zwischen einigen 10-7 und 10~*cm liegt, kann man bei einer Vorbei- 
flugzeit von 1078 bis 10-15 sec wohl kaum mit dem statischen Wert der 
DK von ¢=16 [5] rechnen. Auch hinkt die Gitterpolarisation in der 
Phase nach, was die wirksame DK 
abermals herabsetzt. 


Pot Energie V des Elektrons 


Valenzband 
Fig. 1. Randschichtpotential. Ez und Ey sind die Fig. 2. Abbau der Potentialschwelle 
Abstande des Leitungs- und Valenzbandes des durch die Bildkraft. 


Halbleiters von der Fermi-Kante. 


Unter diesen Umstanden muB8 die Gl. (2) als eine erste Naherung 
und 7 als ein Parameter angesehen werden, tiber den sich zur Zeit 
theoretisch noch nichts sagen 1aBt, und der daher vorerst experimentell 
bestimmt werden muB. Messungen von S. BENZER [3] an Ge-Gleich- 
richtern lassen sich am besten mit 71 beschreiben (s. unten). Ahn- 
liches fand auch W. OLDEKopP [10] an Selengleichrichtern. Wir rechnen 
daher im folgenden mit 7 =1. 


Mit Beriicksichtigung der Bildkraft wird die Gesamthdhe der von 
den Elektronen zu iiberwindenden Potentialschwelle 


V,= 6) —AV=Vy +E)". @) 


Nach der Diodentheorie des Kristallgleichrichters [4], [18] betragt dann 
die Dichte des in Sperrichtung fiir eU>>kT flieBenden Elektronen- 
stromes 
: 40 m R2 
. er ea . wem 
ial a URI Br Beater comers (4) 
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Im Fall der einfachen Erschépfungsrandschicht mit der Stérstellen- 
konzentration Ny gilt nach ScHorrxKy [13] 


F= 


ee 
87 No 


(eU + V,). (5) 


Daraus folgt mit (3) und (4) fiir eUSV, 


: a pecaai’ , 4 /82eN, 4/ 

In = AT* exp ee eD, + V op V U) ; 
Solche im (lg 7/7), U)-Diagramm geradlinige Kennlinien wurden z.B. von 
SEILER [72] an Si-Detektoren gefunden. Aus der Steigung der Geraden 
JaBt sich riickwarts No/7? bestimmen. SEILER, der mit 7=e rechnete, 
fand so Werte fiir Nj, die bis zu einer Zehnerpotenz iiber anderweitig 
bestimmten lagen. Wir sehen darin eine Bestatigung unserer Vermutung 
<< & 

Bei der Herleitung von (5) wird die Annahme gemacht, daB die 
Dichte der fiir den Stromtransport verantwortlichen Ladungstrager, 
die im HL-Innern mit der der ionisierten Stérstellen iibereinstimmt, 
gegen die Randschicht hin auf einer kurzen Strecke praktisch vdllig 
abklingt, so daB in der Randschicht nur mit der Ladungsdichte der Stér- 
stellenionen zu rechnen ist. Wie im folgenden gezeigt wird, ist diese 
Annahme nur bei nicht zu groBen angelegten Spannungen richtig. Wird 
jedoch die Randfeldstarke hinreichend groB, so wird die effektive Trager- 
beweglichkeit in der Randschicht so stark herabgesetzt, daB die Trager- 
dichte stark ansteigt und schlieBlich von der gleichen GréBenordnung 
wie die der Stdérstellen werden kann. 

Mit der hierdurch bedingten abgednderten Raumladungsdichte wird 
die Berechnung der Erschépfungsrandschicht wiederholt und anschlie- 
Bend auf die Berechnung von Dioden- und Transistorkennlinien ange- 
wandt werden. 


II. Der Staueffekt. 


II, 1. Transportgesetze in schwachen und starken Feldern. 


Die Transportgesetze fiir die Ladungstrager hangen davon ab, wie 
stark sich die potentielle Energie V der Elektronen langs einer mitt- 


_ leren freien Weglange A andert. Letztere ergibt sich aus der Beweglich- 


keit b gemaB a 
a= perks bt. 
Bei Zimmertemperatur folgt daraus mit 
Co 40CKPCOIy ~SeG 1 pe 1/0) Claw a aeG* Lil: 
adie 26515405 1c , A,=1,2:10-% cm. 


+ Siehe z.B. W. SHocKLey [14], S. 277. 
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k 


5 Te 
Fir |gradV|=eF< ; gilt: 


Elektronenstromdichte jn =b,[n-gradV+kT-gradn], (6a) 
Lécherstromdichte ip = 6,[pigradV —kl- grad p] (6b) 


(x bzw. p = Elektronen- bzw. Lécherdichte). 
Daraus folgen die Ladungsdichten 


1 wer 


ss 
Oe ee b,F ‘\jn—5,%T grad n , Up — ci PH th (7) 


Bei festgehaltenem Strom nehmen also die Ladungsdichten mit zuneh- 
mendem Feld ab. 
Fur eF= — werden die Verhiltnisse recht untibersichtlich und er- 


geben erst im Grenzfall sehr starker Felder wieder einfache Gesetze. 
Wird 
2B 

gradV| = ek, =——, (8) 
wo B die Breite des Valenz- bzw. Leitungsbandes ist, so laufen die 
Ladungstrager im Feld nicht mehr davon, sondern oszillieren vor dem 
nachsten StoB zwischen den im Feld ge- 
kippten Bandkanten hin und her (Fig. 3), 
halten sich also langer am gleichen Ort 
auf, so daB die Teilchendichte wieder 
ansteigt. 


Uber die Breiten B, und B; des Valenz- 
und Leitungsbandes bei Ge sind uns keine 
experimentellen Angaben bekannt, an 
theoretischen Untersuchungen nur eine 
Naherungsrechnung von H. MULLER [9] 
gz mach einem vereinfachten WIGNER-SEITZ- 
Fig. 3. Elektronenbewegung in sehr  Werfahren, deren quantitative Brauch- 

ee barkeit zweifelhaft ist. 


Es scheint jedoch sicher zu sein, daB das Leitungsband erheblich 
breiter als das verbotene Band ist und mit mehreren héheren Bandern 
uberlappt, wahrend das Valenzband eine Breite von gleicher Gréfen- 
ordnung wie das verbotene Band hat. Mirier findet B,< E,, mit 


tf -srebe 


Landbreite 


einem allerdings zu groBen E,. Wir méchten annehmen, daB By in | 


der GréBenordnung von etwa 1 eV liegt, B, aber 1 eV ist. Mit 
By=1eV und 4,=1,2- 10-5 cm geht (8) ttber in F> 1,7 - 105 cm-, ein 
Wert, der bequem erreicht werden kann. Wir untersuchen diesen Fall 
naher. > 


— 
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II, 2. Berechnung der Staukonstanten. 


Die Raumladungsdichte der gestauten Teilchen betragt offenbar 


Ss ae ir { Locher 
es (4E|z) \Elektronen|{ ; 


Dabei ist ME der Energieverlust pro StoB und ¢ die Zeit zwischen zwei 
St6Ben. Da AE und 7 statistisch unabhangig sind, gilt 
7 -e°F 
0, == a 
ae AE - (1/z) ) 

Nach der Theorie der Elektronenstreuung an Gitterwellen lassen 
sich AF und (1/t) abschatzen. 

II, 2a. Danach andert ein Elektron oder ein Loch bei Streuung an 
einer Gitterwelle der Frequenz y seine Energie um +hy. Die Wahr- 
scheinlichkeit fiir Energieverlust verhalt sich zu der fiir Energiegewinn 
wie a , wo N die mittlere Quantenzahl ist, bis zu der diese Gitter- 
welle angeregt ist. Auf 2N +1 St6Be kommt also ein Energieverlust 
der GréBe hy, also durchschnittlicher Verlust pro »-StoB 


hy 
AE, — 2ON+ at 


(10) 


Die Wahrscheinlichkeiten fiir Streuung an zwei Wellen mit verschie- 
denen Frequenzen », und 7, verhalten sich angenadhert wie 


W, hy (2N,+1) 
W,  ——hv,(2N,+1) tr (14) 


Fiihrt man noch die Zahl z(v) der Gitterschwingungen pro Frequenz- 
intervall 1 ein, so ist wegen (10) und (11) 


fAE,-hv(2N,+1)z(v) dv _ [ (hv)? 2z(v) dv 
fhv(2N,+ 1) 2(v) dv ~ fhy+(2N,+1) 2(v) dv” 


AE = (12) 


Fiir z(v) setzen wir das DEByEsche Spektrum 


const - »? 4 RO 
2iv) = i f " i 


ein (9 = Desye-Temperatur). Beschrankungen auf Temperaturen 
T >O gibt 
. 2 
PRAGA Aer isaga PRs (13) 
Bites 


t+ Gl. (10) und (11) folgen aus Gl. (34,33) und (34,36) bei SOMMERFELD und 
Betue [17] mit Cy =C, und 91: q2=%1:%2- 
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Damit wird 

== 3 (RO)? 

Aine erica pall (14) 

IT, 2b. Wenn Gl. (8) erfiillt ist, bewegt sich das Elektron bzw. Loch 

im Mittel durch das ganze Band hin und her, ehe es das nachste Mal 
stéBt. In den Impulsraum iibertragen heiBt dies, daB es sich gleichformig 
quer durch die gesamte, zu diesem Band gehérige BrILLourn-Zone be- 
wegt (Fig. 4). Da die Quantenzustainde im Impulsraum mit konstanter 
Dichte verteilt sind, halt es sich in jedem Zustand gleich lange auf, und 
die StoBwahrscheinlichkeit (1/z) ergibt sich einfach als Mittelwert iiber 
die ganze BritLourn-Zone. Unter Einfiihrung der freien Weglange 4 
und der peer cree ee v=gradp E(P) heiBt das: 


a gradp E(P 
(4) a J=acfff- py aP,aP, AP, (15) 


Fiir die weitere Auswertung miissen wir die schwerwiegende Annahme 
machen, daB 4 nicht nur am Bandrande, sondern auch im Bandinneren 
von der Geschwindigkeit und damit von P unabhangig ist. Dann ist 
(=) = : igradp EL}. (16) 
| Energie Da uns die genaue Gestalt der 
Flachen konstanter Energie im P- 
Raum unbekannt ist, kénnen wir 
diesen Mittelwert nicht exakt aus- 
rechnen. Wir erhalten aber minde- 
stens die richtige GréBenordnung, 


feld- wenn wir den Gradienten in (16) 
richtung 


durch die GréBe 
_f PS ES EY alte 
aa 2a Energieunterschied innerhalb der Zelle 
Fig. 4. Schnitt durch den reduzierten Impulsraum Halbe Kantenlange der Zelle 
eines kubischen Kristalls (@ Gitterkonstante). 
Bewegung eines Elektrons im dauBeren Feld. = B 
h[2a 


ersetzen (a = Gitterkonstante). Damit wird 


4 \ GON : 
Gia atauaee (17) 
‘wo g ein von der Zellengeometrie und der Gestalt der Energieflichen 
abhangiger Zahlenfaktor der Gré8enordnung eins ist. Wir rechnen mit — 
g=1 weiter; dieser Wert gilt exakt z.B. fiir eindimensionale Gitter. 
II, 2c, Einsetzen von (14) und (17) in (9) gibt 


US Lae ee 
“a GOP apf ek’. (18) 


Ma) Oe oe 
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‘wobei die ,,Staukonstante‘‘ s durch 


(4s. 10 fh kT ; 1 (19) 
AE - (1/7) 3 a (kO} eF 
definiert ist. 
Die bei Ge fiir Defektelektronen einzusetzenden Werte (By, =1 eV, 
A,p=1,2- 10cm; O=400° K!, a=5,6- 10-8 cm) geben bei Zimmer- 
temperatur 


F. p= 1,7°10° Vem 


Ss; 


cm-3 


a2 40" = 2-408 W. (20) 


Vem Amp cm-2 

Die tblichen Punktkontakte haben Durchmesser von etwa 107° cm, 
die im Transistor flieBenden Lécherstréme sind von der GréBenordnung 
4mA. Das gibt Stromdichten von einigen hundert Amp: cm~2. Da die 
auftretenden Feldstarken bei 10° V- cm liegen, entstehen somit Stau- 
konzentrationen von derselben Gré8enordnung wie die Stdérstellen- 
konzentrationen. 


II, 3. Diskussion der gemachten V ernachlassigungen. 


a) Gl. (41) gilt nicht streng, da die BLrocusche Wechselwirkungs- 
konstante C t+, die in die Sto8wahrscheinlichkeit eingeht, vom Anfangs- 
und Endzustand nicht ganz unabhangig ist. Da sie jedoch in (42) 1m 
Zahler und Nenner auftritt, ist ihr EinfluB gering. Ware z.B. W pro- 
portional zu (Ay)'**- (2N +1) mit «+0, so trate in (14) nur ein Faktor 


(1 ++) /(1 +4) vor die rechte Seite, der von der GréSenordnung 


eins ist. 

b) Aus demselben Grunde ist die Benutzung des einfachen DEBYE- 
schen Spektrums unerheblich. 

c) Die Staukonstante s ist nicht temperaturabhangig! Denn das 
Integral im Nenner von (42) ist bis auf Konstanten gerade die gesamte 
StoBwahrscheinlichkeit, also proportional zu (1/t), so daB die T-Ab- 
hangigkeit herausfallt. Die Naherung (13) erméglichte nur die einfache 
Berechnung (A proportional zu 1/T fir T >0), der Zahlenwert (20) 
gilt, wenn tberhaupt, so fiir alle Temperaturen. 

d) Die Problematik von (18) liegt in der Annahme einer geschwindig- 
keits- und richtungsunabhangigen mittleren freien Weglange. Diese 


_Annahme ist am Bandrande richtig?, im Inneren zweifelhaft. Eine 


1 Die angegebenen Werte schwanken stark. Wir schlieBen uns an Hiri und 


PARKINSON [7] an. 


“ 


+ Vgl. FuBnote S. 439. 
2 Vel. dazu SHocKLEY [14], Kap. 17. 
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genaue Theorie dieses Falles liegt noch nicht vor und kann an dieser 
Stelle auch nicht gegeben werden. Hier bleibt daher eine Méglichkeit 
fiir spatere Korrekturen. 


II, 4. Mittelstarke Felder. 


In mittelstarken Feldern (k T/A < |gradV|< eF,) ist nicht mehr jede 
Stelle des Impulsraumes gleichwahrscheinlich. Die Teilchen ziehen sich 
mit abnehmendem Feld mehr und mehr auf die Bereiche geringster 
Energie, d.h. auf die Mitte des P-Raumes zuriick, die bei L6chern dem 
oberen, bei Elektronen dem unteren Bandrand entsprechen. In (15) 
tritt dann ein gegen die Rander abnehmender Gewichtsfaktor mit unter 
das Integral, dessen genaue Form zur Zeit noch nicht angegeben werden 
kann. 

Auch die Berechnung von AEF ist dann nicht mehr so einfach durch- 
fiihrbar, da unmittelbar am Bandrande kein Energieverlust mehr még- 
lich ist. 

Fiir schwache Felder (ef <kT/A) muB wieder (7) herauskommen. Im 
mittleren Feldstarkenbereich sind wir auf eine plausible Interpolation 
zwischen (7) und (18) angewiesen. Als einfachste Méglichkeit bietet sich 
die Summe beider Ausdriicke, da jeder Teil im ,,falschen“ Bereich gegen 
Null geht. Beriicksichtigt man beide Tragersorten, so ist dann die ge- 
samte Raumladung 


££ jp + bp: kT + gradp In — bn RT - gradu 1 
pee ee bp ; bn aa (21) 


EUSo352 OA) a) wks 


Wir hatten nur s, abgeschatzt; s, diirfte wegen der gréBeren Band- 
breite erheblich gréBer sein. In spateren Beispielen setzen wir will- 
kiirlich s,, = 0,2: s,. 


II, 5. Berechnung der Randfeldstdrken. 

II, 5a. Vernachlassigung des Staugliedes in (21) fiihrt auf die nor- 
male Erschépfungsrandschicht, von der ScHotrky [13] gezeigt hat, daB 
man den wahren Raumladungsverlauf durch eine konstante Ladungs- 
dichte @=e-N, von endlicher Dicke/ ersetzen kann. 

Wir rechnen daher ebenfalls mit einer endlichen Dicke der Rand- 
schicht, setzen aber fiir die Ladungsdichte 


CAEN eer esp Ter, (21a) 
wo . 

. . Sy . 

mally, san (22) 


ist. 
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Bei Flachenkontakten lautet die Potsson-Gleichung dann: 


7p re : 
g gy = : 47 € No ue ae dg 


dxe é “pds ax 


mit den Randbedingungen 


elp(t)—p(0)]=eU + Vp; g’ (l) =0. 


Man findet durch Elimination von / das implizite Gesetz fiir die Rand- 
feldstarke F,: 


ey ee Ne | Spode Fe Spis* Fr 
AS ee LA 9 = neon = In {41-4 é 


(23) 


: 
No 


Js =500ya9 599 200 100 Acris? 


7 2 % Bid 0, 20 40 60 80 100 Volt 200 
U+E% 
Fig. 5. Randfeldstarke ftir NV, =101* cm-? fiir Spitzenkontakte mit r,=10-%cm (———) 


und fiir Flachenkontakte (——-—). 


II, 5b. Die uns mehr interessierenden Kontakte sind Spitzenkon- 
takte von etwa 10-*cm Durchmesser. Wir rechnen daher noch F, fiir 
kugelf6rmige Kontakte (Radius 7)) mit kugelférmiger Randschicht 
(Radius R) aus. 

Weil (rv) nicht mehr raumlich konstant ist, sondern 


‘ Date 
peeesy xP t 
ist, lautet die Porsson-Gleichung jetzt. 


2, nee __ 4me 


1 dy 
a sigs No + Sp" js 70" Pp al 
+ Wenn j ohne Argument angegeben ist, bedeutet es kiinftig stets die Strom- 
dichte in der Kontaktflache. 
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mit den Randbedingungen 


ely (R) —p(%)]=eU + Vp; gy’ (R) =0. 
Dann wird der Zusammenhang zwischen U, Fp und R durch das Glei- 
chungspaar j ee ee: 
Fa= pen. fe SiS Sip (24a) 
9 
HER aR ; -¢ Fe— (R°—1) (24b) 
gegeben, wobei 
a= AZ" 2 iid. = ome Sp°Is° To 


ist. 

Fig. 5 zeigt Fp(U,j,), wobei s,=2-10°W? und N,=10'% cm 
gesetzt wurde, fiir einen Spitzenkontakt mit 7,=107cm. Zum Ver- 
gleich sind (gestrichelt) einige Kurven fiir Flachenkontakte ebenfalls 
eingetragen. 


III. Anwendung auf die Kennlinien. 


Durch Kombination von Gl. (3) und (4) und Fig. 5 laBt sich die 
Schar der Kennlinien mit 7, als Scharparameter bestimmen. 


III, 1. Transistorenkennlinien. 

III, Ja. Beim Transistor kommt praktisch der gesamte Lécheranteil 
von 7 aus dem Emittorstrom, und es interessieren die Kennlinien mit 
bestimmtem ,. Diese ergeben sich aus denen mit 7, als Scharparameter, 
indem man noch die Schar der waagerechten Geraden 

. Ss . . 

a ta es (Ip apy) 
in das (7, —U)-Diagramm einzeichnet und die Schnittpunkte zusammen- 
gehériger Kurven verbindet (Fig. 6). Die Kennlinien fiir den Gesamt- 
strom j,,-+ 7, ergeben sich daraus einfach durch senkrechtes Verschieben 
um7,. Wenn man annimmt, daB8 der Emittorstrom reiner Lécherstrom 
ist, der vollstandig zum Kollektor gelangt, sind das die fertigen Tran- 
sistorkennlinien. 

Der Lécherstrom erhéht den Elektronenstrom.in mit steigender 
Spannung zunehmendem MaBe, jedoch héchstens solange, bis die Zu- 
nahme der Stauladung des letzteren die des Lécherstromes wieder kom- 
pensiert hat. Dann werden die zu verschiedenen 1» gehdrigen Kurven 
nahezu parallel. Die ,,innere Stromverstarkung“ 


i Olp U=const 
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des Kontakts nimmt also zuniichst mit der Spannung zu, bleibt aber 
schheBlich nahezu konstant, und zwar bleibt stets 


leks 


we mee 
‘o> I 


nm 

Die Schnelligkeit des Anstiegs von «,; hingt stark von @, und T ab, 
und zwar gilt allgemein: Je hdher der Leerstrom des Kontaktes ist, 
desto rascher steigt «; an. 


80Volt 70 60 50 40 30 20 10 0 


= | 
Js=100 200 300 4a0Acm? 


Fig. 6. Konstruktion der Elektronenstromkennlinien fiir konstanten Lécherstrom. Daten: r,=10-?cm; 
é D, = 0,38 eV; Sn:Sp=1:5; T=300° K. Sonst wie Fig. 5. 


Fig. 7a u. b zeigen zusatzlich zu Fig. 6 zwei Transistorkennlinien 
mit verschiedenem ®). Die Daten sind: Ny= 10! cm-3, 7= 10-3 cm, 
Sp:S,=5, IT =300° K und e®,=0,38 und 0,50 eV. 


III, 1b. Wabhrend es tay oe Saag Se der Diffusionstheorie nur 
«,-Werte mit «;<1 +5 ey 3 verstandlich sind [74], lefert der Stau- 


effekt die Moéglichkeit iene Werte, maximal 1 + — <P , vorausgesetzt, 


daB =? apt ist, was wir als sehr wahrscheinlich ee mochten. 


Auch die Aligemeingestalt der Kennlinien wird durch Fig. 7 befriedigend 
wiedergegeben!, jedenfalls solange es sich nicht um zu stark durchfor- 
mierte Kollektoren handelt. 

Beim Formieren andern sich die Kennlinien sehr stark: Die «-Werte 
steigen und werden dabei gleichzeitig bis zu weit niedrigeren Spannungen 
als vorher praktisch spannungsunabhangig, so daB die Kennlinienschar 
oberhalb groBenordnungsmaBig 1 V praktisch parallel wird. Was dabei 
im einzelnen vorgeht, ist noch nicht genau bekannt. Vermutlich.tritt 
sowohl eine Erhohung von F, durch PEERSUN LES Donatorionen als 


st eVels chwid BarRDEEN und BRATTAIN : OD Fiess 3, oder SHOCKLEY Us), Bigs a 
eed 6. : : sia giro i wotats 
Zeitschrift fiir Physik. Bd. 134. ’ 30 
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auch eine Erniedrigung von ®, durch irgendwelche Grenzflacheneffekte 
auf [2]. Es ist jedoch fraglich, ob man damit bereits auskommt. Uns 
scheint es sehr wahrscheinlich, daB noch irgendwelche Veranderungen 
in der Randschicht eintreten, welche die durch die Diodentheorie gegebene 
Feld-Stromabhiangigkeit [GI. (3) und (4)] abandern?. 


SNe 0D 0 ITI, 2. Diodenkennlinien. 
peed Aas IIL, 2a. Bei Dioden 
Ip =O ist keine fremde Locher- 
puAcm? 0 quelle vorhanden, und 
15 der Lécherstrom besteht 

ee aus der geringen Anzahl 
“von Lécherndieim Halb- 


300 
leiter bereits vorhanden 


sind, oder die von der 
Oberflache oder von der 
Basiselektrode her ein- 
stromen. Diese Locher 
gelangen durch Diffusion 
und durch das Potential- 
gefalle, das der vom Kol- 
lektor ausgehende Elek- 
tronenstrom im HL er- 
zeugt, zum Kollektor. 
Bei hinreichend hohem 


Fig. 7a u.b. Transistorkennlinien fiir a) e D, =0,38 eV; 
b) ¢®,=0,50eV. Sonstige Daten wie Fig. 6. Elektronenstrom (wor- 


auf wir uns hier be- 


schranken) ist die Diffusion vernachlassigbar und der Lécherstrom 
wird proportional zum Elektronenstrom 


Ip = Gdn (25) 
Bei homogener Temperaturverteilung und vernachlassigbarer Ober- 
flachenleitung ist Ep he 
CLG iy Sabboee spalge RT 
. by* No by 


Im allgemeinen weicht G von diesem Wert aus drei Griinden ab: 1. Die 
Temperatur ist infolge der Kontakterwérmung inhomogen. 2. Es exi- 
stiert eine Oberflachenleitfahigkeit. 3. Bei nicht véllig sperrfreier Basis- 
elektrode kann an der Basis eventuell j,/j, >G) sein; dann wirkt die 
Basis wie ein Emittor. 


1 Vel. hierzu das auf S. 450 Gesagte. Eine andere Abweichung von der Dioden- 
theorie stellt z.B. die p-n-Hook-Theorie (SHOCKLEY [14], [15], [16]) dar, die uns 
jedoch nicht frei von Schwierigkeiten scheint. 


lord 
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Wir verzichten auf eine allgemeine Abschatzung von G und wollen 
die Kennliniengestalt in Abhangigkeit von G untersuchen. 

Die Kennlinien ergeben sich aus der Schar der Kennlinien fiir festes ae 
indem man diese mit der Schar der Geraden | 


= 
oP 
schneidet und wieder die zusammengehérigen Schnittpunkte verbindet. 
III, 2b. Beisehr hochsperrenden 
Kontakten ist der Strom so nied- 
rig, daB der Staueffekt sich erst 


Visca Rn sO 


30 Volt 20 10 0 
Sore! @iidibei itt 


10-9 A 
G=G32; T= ¥00°K 3 
G=059; T=425°K 
4 
\ S 
4, 
mA 703 Amp 
a3 fem? 
Io J tot 
Fig. 8. Vergleich mit einer yon BENZER gemessenen Fig. 9. Umbiegende Kennlinien. Daten auBer der 
Kennlinie. Temperatur wie Fig. 7a. 


bei hohen Spannungen bemerkbar macht. Man kann dann im Bereich 
mittlerer Spannungen einfach mit der zu 7;=—0 gehorigen Kennlinie 
rechnen. Das ist in Fig. 8 fiire D), =0,54eV, V)>=10-cm und T = 298° K 
geschehen und mit der zur gleichen Temperatur gehérigen Kurve bei 
BENZER! verglichen. Dabei wurde mit N)»=10'%cm™? und 71 ge- 
rechnet. Die Ubereinstimmung ist befriedigend. Fiir ein héheres 7 
ware sie wesentlich schlechter; ein héheres Nj, was auch ein hoheres 7 
zulassen wiirde, ist unwahrscheinlich. Sinn dieses Vergleichs ist es, zu 
zeigen, in welcher GréBenordnung Dy bei hochsperrenden Gleichrichtern 
liegt, und da8 man tatsdchlich mit 71 rechnen muB, um die Ex- 
perimente erklaren zu kénnen. 

III, 2c. Fir G<s,/s, ist der Staueffekt der Locher schwacher als 
der der Elektronen. Es kommen nur Schnittpunkte mit negativem 7, 
in Frage; der Strom ist geringer als fiir 7,0. Irgendwelche Besonder- 
heiten treten nicht auf. 

Es sei jetzt G >s,/s,. Aus j,=7,(U,7,) folgt wegen (22) 

3 Ojn On - Sieee tH 
tin (BB), 80 + (aa ior sp Me 


1 Literatur [3], Fig. 10. 
30" 
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; ; é . ; ] . G:dj 
Mit dj =dj,, +47, und dj, = we ; dD marrere ! folet dann 
qj (se tlh acheter PY aRae (26) 
he ao), Sn\ (In) © e 
1—(6- Sa). (2s) 


Wenn der Nenner verschwindet, erhalt die Kennlinie eine senkrechte 
Tangente und biegt in einen Bereich negativen differentiellen Wider- 
standes um. Da 6j,,/@j7, mit zunehmendem U und 7, unbegrenzt steigt, 
ist das fiir alle Kennlinien mit G >s,/s, schlieBlich der Fall. Fig. 9 
zeigt ein Beispiel. 

Es erscheint uns nicht ausgeschlossen, daB infolge der Kontakt- 
erwarmung und einer Oberflachenleitfahigkeit G hinreichend groB wird, 
und daB dieser Mechanismus in vielen Fallen fiir das beobachtete Um- 
biegen der Kennlinien verantwortlich ist. 


III, 3. Thermische Effekte. 

III, 3a. Die bisher berechneten Kennlinien waren ,,isotherme“, d.h. 
zu einer festen Kontakttemperatur gehdrige Kennlinien. Tatsachlich 
erwarmen sich aber die Kontakte ungefahr proportional zur umgesetzten 
JouLEschen Warme: 

Te — Ty = 6° (7:U).. (27) 

Fir halbkugelférmige Kontakte in einem nicht zu kleinen HL-Stiick 
gilt 

§ = 3 1,7- 10-8 °C- Wt cm? 


bzw. 


Ge wtheed fp 270° CW. 


2 
27 Yo 2 #1 


Dabei ist 77=107%cm und die Warmeleitfahigkeit x zu 0,14 cal sec 4 
cm+°C + {6] angenommen worden, — 

Wenn der Strom reiner Elektronenstrom ist, ist bei seiner Berech- 
nung 7; statt JT) einzusetzen, da aber Tx seinerseits von 7 und U ab- 
hangt, werden die Gleichstromkennlinien graphisch ermittelt, indem man 
die Schar der zu verschiedenen T, gehérigen isothermen Kennlinien 
mit der der Hyperbeln 

. 2, oA Ty 
erg 


zum Schnitt bringt und zusammengehérige Schnittpunkte verbindet?. 
Hierbei tritt, auch wenn die Isothermen weiterlaufen, meist ein Umbiegen 
auf (Fig. 10). 


1 HUNTER [8], Die pibickisend Dinciitdneue gedehicht am besten im doppelt 
sai et MaBstab. 


“ait. 
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Wenn ein merklicher Lécherstrom auftritt, ist das graphische Ver- 
fahren in dieser einfachen Form nicht mehr durchfiihrbar, was wir hier 
nicht weiter verfolgen wollen. 


III, 3b. Die Idee, das beobachtete Umbiegen der Kennlinien in 
dieser Weise vein thermisch zu erklaren, findet sich bereits bei Hun- 
TER [8]. Dieser einfachen Deutung steht die Tatsache gegeniiber, daB 
die Hochfrequenzkennlinien selbst bei 30 MHz noch das Umbiegen mit 
einer Grenzspannung von derselben GroBenordnung wie bei Gleichstrom 


Volt Self 
150 140 130 120 110 100 90 80 70 60 50 40 30 2090 O 
: Leste 


: Nverne\ eel 
AT=100° 75° 50° 25° 49 


Fig. 10. Konstruktion der Gleichstromkennlinien. Daten: e ®, =0,50 eV; 7, =10-% cm; js = 0; 
6 =1,7-10-* °C cm* W-1. 


zeigen!, obwohl bei diesen Frequenzen die Temperaturadnderung nicht 
mehr mitkommen kann. Es mu8 also ein Mechanismus vorhanden sein, 
durch den bereits die isothermen Kennlinien umbiegen. Einen solchen 
lieferte oben der Staueffekt. 


III, 3c. Die Temperaturabhiangigkeit des Umklappgebietes wird 
durch die hier vorgelegte, eine Erweiterung der Diodentheorie durch den 
Staueffekt darstellende Theorie noch nicht richtig dargestellt. Wahrend 
(nach BENZER) das Produkt Strom und Spannung am Umbiegepunkt 
mit steigender Basistemperatur iiber einen weiten Bereich linear abfallt 
und bei Extrapolation des linearen Teils etwa beim Einsetzen der Eigen- 
leitung verschwinden wiirde, liefert die Theorie in der bisherigen Form 
nur eine sehr schwache 7,-Abhangigkeit dieses Produktes, es sei denn, 
man macht die unplausible Annahme, da8 G mit steigender Temperatur 
stark abfallt. Eine nahere Untersuchung zeigt, daB zur Erklarung der 


1 S. TORREY-WHITMER [18], S. 381. 
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Experimente im Bereich héherer Spannungen eine weit schwachere 
T-Abhangigkeit der isothermen Kennlinien gefordert werden mub, als 
die Diodentheorie (und auch die Diffusionstheorie) sie liefert. 

Ob man zur Erfiillung dieser Forderung die Annahme ae >0 
machen darf, miiBte erst untersucht werden. Wir méchten eher anneh- 
men, da diese Diskrepanz neben dem auf S. 446 Gesagten ein zweiter 
Hinweis darauf ist, daB das Randschichtmodell der Diodentheorie wesent- 


lich verfeinert werden muB. 


Fiir die Anregung zu dieser Arbeit und fiir zahlreiche Diskussionen 
habe ich Herrn Prof. SAUTER zu danken. 
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Zur spezitischen Wiarme fester Kérper. 
Von 
G. LEIBFRIED und W. BRENIG. 
Mit 9 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 12. Dezember 1952.) 


Zur Berechnung der spezifischen Warme wird das Spektrum der Gitterschwingungen 
durch eine Kombination von DEBYE- und ErnsTEeIN-Termen angenahert. Die 
charakteristischen Konstanten dieses Spektrums kénnen aus der Gittertheorie 
bestimmt werden. Das zugrunde gelegte Modell beschreibt die Bindungen in 
metallischen Gittern durch Federn (Zentralkrafte) und beriicksichtigt die Kom- 
pressibilitat des Elektronengases (Volumenkrafte). Die atomistischen Parameter 
dieses Modells werden aus den elastischen Konstanten bestimmt. Die Beriicksich- 
tigung der Volumenkrafte erméglicht es, auch Abweichungen von den CaucHyschen 
Relationen zu erfassen. Die berechnete spezifische Warme wird mit exakten gitter- 
theoretischen Rechnungen und dem Experiment verglichen. Es zeigt sich in beiden 
Fallen gute Ubereinstimmung. Die Anomalie der spezifischen Warme der Alkalien 
wird quantitativ richtig beschrieben. 


1. Einleitung. 


Die spezifische Warme éines einatomigen Festkérpers 1aBt sich in erster Na- 
herung gut durch die DEByrEsche Formel darstellen: 


ug) 
Deb (9 d ho 
cy (pe) io 3N [ Te ZDep (w) dw (4) 
mer 
0 
Dabei ist zp.p (@) = ss - w? das DEByeEsche Spektrum}, N ist die Anzahl der 
D 


Atome des betrachteten Kérpers. Die DeByesche charakteristische Frequenz wp 
l4Bt sich aus den elastischen Konstanten ermitteln. Die DeEByE-Temperatur Op, 
ist durch die Beziehung hap=—k Op, definiert. 

Die experimentellen c,-Werte werden meist in der Form @ = @(T) dargestellt. 
Darunter ist folgendes zu verstehen: Man bestimmt zu jedem gemessenen Wert c, (7) 
diejenige Temperatur @ welche nach (1) den gemessenen Wert ergibt 


O(T ; 
pe (S a) = ar (0. (2) 

Ware die Drpyesche Theorie streng richtig, so miiBte das so bestimmte i) 
temperaturunabhangig sein. Bei Abweichungen von der DrByrEschen Theorie 


wird @=@(T) temperaturabhangig. Die experimentellen Ergebnisse lassen sich 
qualitativ in zwei Gruppen einteilen. Bei der ersten Gruppe (I in Fig. 1), der die 


1 3N z(@) dw ist die Zahl der Eigenfrequenzen des N -atomigen festen K6rpers’ 
in dem Frequenzintervall (w, w+ dw). 
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meisten Metalle angehoren, liegt der O-Wert bei hohen Temperaturen unterhalb 
des Wertes fiir T—0. Die zweite Gruppe (II in Fig. 1) zeigt das entgegengesetzte 
Verhalten. Ihr gehéren die Alkalien (Li, Na, K) an. Als Beispiele sind in Fig. 2 


ioe 6=200° 


100, 
0 700 200 [°k] 300 0 700 20 [kl 
Vi —— = sh — 
a b 
Fig.1au.b. a Spezifische Warme nach Desye mit charakteristischen Temperaturen © von 200, 300 und 
400°K. Experimenteller Verlauf der spezifischen Warme fiir zwei charakteristische Falle (I, II). (-——). 


b Desye-Temperaturen © als Funktion der Temperatur fiir die FalleI und II. 


die experimentellen © (T)-Werte fiir Wolfram (Gruppe I) und Lithium (Gruppe IT) 
angegeben!, 

Die Unterschiede zwischen den beiden Gruppen lassen sich aus der atomisti- 
schen Struktur des festen K6érpers erklaren. Die Gittertheorie liefert ein von der 
DeByeschen Verteilung zp.,(@) abweichendes Spektrum z(w). Die spezifische 
Warme erhalt man durch Einsetzen von z() an Stelle von zp,,,(@) in (1). 


450 
Ck 
| 400 
--- extrapoliert 0 
550 be 
es 
ee 0 60 [kl 5005 0 ra 


a , as 
Fig. 2a u. b. a Experimentelle @(7)-Kurve fiir Wolfram (FallI). b Experimentelle ©(T)-Kurve fir 
Lithium (Fall TI). ©(0) ist in beiden Fallen die aus den elastischen Konstanten bestimmte charakteristische 
Temperatur. 


Fur hohe Temperaturen erhalt man fiir die spezifische Warme die Entwicklung?: 


1. (h\2 w? 1. /[h)\4 wt 
a= swali— 2 (2) wae Tr of mer) 
1 Da bei tiefen Temperaturen nur die langen elastischen Wellen thermisch 
angeregt sind, so mu8 die spezifische Warme c,~(T/Opep)3 nach DEBYE fiir sehr 
tiefe Temperaturen mit der strengen atomistischen Theorie iibereinstimmen, d.h. 
(0) =@Opeb sein, falls zur Bestimmung von Opep die elastischen Konstanten bei 
tiefen Temperaturen verwandt werden. Der Bereich der Giiltigkeit dieses 73- 
Gesetzes ist jedoch auf wenige Grad absolut beschrankt. Das normalerweise bei 
héheren Temperaturen beobachtete T3-Gesetz beruht darauf, daB die @(T)-Kurve 
bei héheren Temperaturen wieder in einen konstanten Wert einmiindet. Dieser 
@-Wert ist jedoch nicht nach dém Drpyrschen Verfahren cis tha 
® THIRRING: Phys. Z. 14, 867 (1913). , oe 
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mit den Mittelwerten: 


le °) oO 


= | @*z(@)d@® und ~ ot=— fut: ; 
r ( 7) F w* 2z(w) dw. 3 b) 


2 
a@,* 


Fir das DEByrsche Spektrum ist 


| 


bP? — 


Zo. es ) 1 ©? 1 ©! 
Oy: @* =—at; = Ne aoe ne 
D SOD BEAN EY casos + 560 TH Sf" (3c) 


Ut 


Durch Gleichsetzen von (3a) mit (3c) folgt nach (2): 


; 5 (h\?-— aed) Wie ft Shee 
@2 = | ae eee ) 
ey ce 28 ke its | Piast Me (4) 
Der @-Wert fiir hohe Temperaturen 
ist also durch Wolfram 
. Son ee 
G3 — 3 i mn" 
oder auch durch 
= Qdev aD 
o 


gegeben. 

Fiir verschiedene Substanzen ist 
das gittertheoretische Spektrum er- Fig. 3. Drsyrsches und gittertheoretisches Spektrum 
rechnet wordent. In Fig. 3 ist das ee 
Spektrum yon Wolfram, sowie ein 
fiir Lithium aus der Verteilung sehr weniger Eigenfrequenzen geschatztes Spektrum 
dargestellt. Durch Vergleich mit dem ebenfalls eingetragenen DEByxEschen Spek- 
trum erkennt man sofort, daB fiir W der Wert von w? beim gittertheoretischen 
Spektrum kleiner ist als der entsprechende DreByrsche Wert w?”. Daher liegt der 
©(T)-Wert fiir hohe Temperaturen bei W unterhalb von @(0) =@pep, bei Li ist 
entsprechend fiir hohe Temperaturen @(T) >@(0). 

Die Unterschiede der beiden Spektren sind ebenfalls grob qualitativ verstand- 
lich: Die Gestalt eines Spektrums wird bestimmt durch die Abhangigkeit der Kreis- 
frequenz w der Gitterwellen vom Polarisationsvektor q und s Tec piel 


(gegeben durch die Normale n = a und Wellenlange tea der Welle). 


Der einfachste Fall besteht darin, daB die wm von n gar nicht und von |f| 
nur linear abhangen. Das ist der Fall des elastisch isotropen Kontinuums. Es 
_existieren zu jeder Laufrichtung zwei unabhangige transversale Wellen mit der 
gleichen Frequenz w,—c,-|{{ und eine longitudinale mit der Frequenz w;=c;,: | f|. 
Bei den meisten Metallen ist cj 2c; (¢, ¢; Schallgeschwindigkeiten). 

Das sich unter diesen Verhaltnissen ergebende Spektrum ist in Fig. 4 angegeben. 
Tatsdchlich tritt dieser einfache Fall aber nie auf. Die Frequenzen besitzen sowohl 
eine Dispersion als auch eine Abhangigkeit von der Laufrichtung, auch wenn das 
Gitter i im rein elastischen Gebiet langer Wellen isotrop ist. Die Dispersion bewirkt 


pd Fins Phys. Rev. 56, 355 (1939). — Jona: Phys. Rev. 60, 823 (1941). 
_ KELLERMANN: Proc. Roy. Soc. Lond. 178, 17 (1941). — LetcHTon: Rev. Mod. 
Phys. 20, 165 (1948). — Smitu, tee Phil. Trans: ky oo Lond., Ser. A 241, 


105 (1948). 
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nun, daB das Spektrum nach den kleineren Frequenzen hin zusammengeschoben 
wird, denn bei kurzwelligen Schwingungen sind die Gitterfrequenzen kleiner als 
die entsprechenden Frequenzen eines elastischen Kontinuums!. Sieht man also 
zunachst von der Richtungsabhangigkeit der Frequenzen ab, so werden durch die 
Dispersion die beiden Maxima des Spektrums von Fig. 4 etwas nach links ver- 
schoben. Die Abhangigkeit der Frequenzen von der Ausbreitungsrichtung der 
Wellen im Kristall bewirkt jedoch eine Verbreiterung des Spektrums, hat also 
einen der Dispersion entgegengerichteten EinfluB. Zahlt man namlich die Fre- 
quanzen eines anisotropen elastischen Kontinuums im f-Raum ab, so erhalt man zu 
jedem Raumwinkelelement dQ um eine bestimmte Ausbreitungsrichtung n ein 
Spektrum nach Art der Fig. 4. Jedoch liegen die beiden Spitzen des Spektrums 
fiir jedes Raumwinkelelement bei einer anderen Frequenz. AuBerdem sind in 


Z(w) 


= 
Wp w Wp w 
Fig. 4. Fig. 5. 
Fig. 4. Spektrum des elastisch isotropen Kontinuums bei getrennter Behandlung der Longitudinal- 
und Transversalzweige im Vergleich zum Drsyrschen Spektrum. 


Fig. 5. Spektrum eines anisotropen elastischen Kontinuums (Li) nach Fucus. 


einem anisotropen elastischen Kérper die Geschwindigkeiten der beiden trans- 
versalen Wellen verschieden voneinander. Dadurch spaltet die Spitze bei der 
Grenzfrequenz der transversalen Wellen in zwei getrennte Spitzen auf. 

Durch Summation iiber alle Raumwinkelelemente erhalt man ein Spektrum, 
wie es in Fig. 5 angegeben ist?. 

Beim Zusammenwirken von Dispersion und Anisotropie kommt es darauf an, 
welcher der beiden Effekte den anderen iiberwiegt. Bei W, welches im langwelligen 
Gebiet sehr gut isotrop ist, bewirkt die Dispersion, daB die Grenzfrequenz des 
Gitterspektrums unterhalb der DeByrEschen Grenzfrequenz liegt. 

Bei dem sehr stark anisotropen Li liegt der entgegengesetzte Fall vor: Die 
Dispersion reicht nicht aus, um die durch die Anisotropie erzeugte Verbreiterung 
des Spektrums zu kompensieren (s. Fig. 3). 

Zur quantitativen Bestimmung der Spektren bendtigt man die atomaren 
Bindungskrafte. Diese kennt man nur in ganz wenigen Fallen. Man wei8 nur, 
daB, abgesehen von elektrostatischen Bindungen in Ionengittern, die Krafte eine 
sehr kurze Reichweite haben. Man kann sich daher in erster Naherung auf die 
Kopplung zwischen den nachsten und tibernachsten Nachbarn im Gitter beschran- 
ken. Dureh weitere vereinfachende Annahmen 148t sich dann die Zahl der atomi- 


1 Betrachtet man z.B. eine stehende Welle in einem eindimensionalen Gitter, 
bei der die gesamte Masse in den Schwingungsbauchen konzentriert ist, so ist bei 
dem entsprechenden Zustand im Kontinuum immer noch ein grof®er Teil der Masse 
um die Knotenpunkte der Welle verteilt und nimmt deshalb an der Bewegung 
praktisch nicht teil. Ein Gitter verhalt sich also bei Schwingungen mit Wellen- 
langen von der GréGenordnung der Gitterkonstanten trager als ein Kontinuum 
gleicher Massendichte. Daher liegen die Gitterfrequenzen tiefer als die des elasti- 
schen Kontinuums. ‘ 


* Fucus: Proc. Roy. Soc. Lond. 157, 444 (1936). 
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sstischen Kopplungskonstanten so herabsetzen, da®8 sie aus bekannten makro 
sskopischen Daten! bestimmt werden kénnen. 


Ein sehr einfaches, aber in einigen Fallen schon ausreichendes Modell besteht 
in der Annahme von Federbindungen zwischen den niachsten und iibernichsten 
Nachbarn im Gitter. Die Federn sollen im Gleichgewichtszustand ungespannt 
sein.. Dieses Modell enthalt bei primitiven Gittern nur zwei atomistische Para- 
meter, die Direktionskrafte f und /’ der beiden Federn, es kann also auch nur zwei 
unabhangige elastische Konstanten besitzen. Bei kubischen Gittern mit im all- 
gemeinen drei elastischen Konstanten ¢, ,, cy 9, Cy, besteht z.B. zwischen den letzten 
beiden Konstanten unter der Annahme von Federbindungen die sog. Caucuysche 
Relation ¢,, = ¢,,. Man kann also mit diesem Modell nur solche Faille darstellen, 
bei denen die CaucHy-Relationen anndhernd erfiillt sind, andernfalls lassen sich 

die Federkonstanten / und /’ nicht widerspruchsfrei aus den elastischen Konstanten 
bestimmen. 


Eine Vervollstandigung des Modells ist nicht dadurch zu erreichen, da8 man 
weitere Federbindungen einfiihrt, denn die Caucuy-Relationen gelten fur alle 
primitiven Gitter mit Zentralkraften zwischen den Atomen. Um also einen voll- 
standigen Anschlu8 an die phanomenologische Elastizitatstheorie zu bekommen, 
muS8 man die Voraussetzung der Zentralkrafte fallen lassen. Macht man keine 
weiteren Annahmen, als daB die potentielle Energie des Gitters eine quadratische 
Form in den Komponenten der Verschiebungen der Teilchen aus ihren Gleichge- 
wichtslagen sein soll?, so wird die Anzahl der der atomistischen Parameter im all- 
gemeinen zu groB®. Man kann sie daher nicht eindeutig aus den elastischen Kon- 
stanten bestimmen. 


Zur Beschreibung der Bindungskrafte in Metallen bietet sich jedoch ein anderer 
Weg an. Bei ihnen treten namlich zu den Kraften zwischen den Gitteratomen noch 
diejenigen hinzu, welche von der Anderung der Energie der Valenzelektronen bei 
Verzerrungen des Gitters herriihren. Aus den Arbeiten von WIGNER und SeE1Tz* 
und Fucus® hat sich ergeben, da8 die Energie der Elektronen (zumindestens bei 
einwertigen Metallen) nur von dem ihnen zur Verfiigung stehenden Volumen ab- 
hangt. Erweitert man also das oben beschriebene Modell mit Federbindungen 
durch Hinzunahme der von den Metallelektronen herriihrenden Volumenkrafte, 
so erhalt man ein Modell mit genau drei unabhangigen Konstanten f, /’ und einer 
weiteren «, welche ein MaB fiir die Kompressibilitat des Elektronengases darstellt. 
Diese Konstanten sind aus den elastischen Konstanten eindeutig bestimmbar. 


2. Gittertheoretische Grundlagen. 


Bei primitiven Gittern ist die Gleichgewichtslage jedes Gitter- 
punktes in der Form 
an, + an, + a? ng 


1 Elastische Konstanten, Gitterkonstanten, Ultrarot- und RamMAn-Frequenzen. 
2 BEGBIE u. Born: Proc. Roy. Soc. Lond. 188, 179 (1947). 

- 3 Beim kubisch r. z. Gitter unter Beriicksichtigung der nachsten und tber- 

nachsten Nachbarn sind es z.B. schon 4. 

7 4 WIGNER u. SEITZ: Phys. Rev. 43, 805 (1933). — WIGNER: Phys. Rev. 4, 

400 (1935). 

5 Fucus: Proc. Hoy Soc. Lond. 157, 444 (1936). 
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mit den drei Basisvektoren a1, a?, a? der Zelle und dem ganzzahligen 
Vektor n= (m,, M2, 3) gegeben, d.h. in Komponenten: 


1 2 3 as 
a; N, + Q; Ny + Q; Ns = >, Ai, My =(A nt); - 
k 


Bezeichnet man mit $"=(s', s}, si!) die Verriickung des n-ten Atoms 
aus seiner Gleichgewichtslage, dann ist r" = An + 8" der Vektor vom 
Ursprung des Koordinatensystems zum n-ten Atom. Die potentielle 
Energie® des Gitters ist eine Funktion der r". Fiir hinreichend kleine 
3" kann man @ an der Gleichgewichtslage 3"=0 entwickeln und nach 
den in den s} quadratischen Gliedern abbrechen. Der in s} konstante 
Term ist die Energie des Gitters im Gleichgewicht und kann weggelassen 
werden, der lineare Term verschwindet, weil um die Gleichgewichtslage 
entwickelt worden ist. 

Fir hinreichend groBe Koérper hangt die spezifische Warme praktisch 
nicht mehr von der Gestalt des Kérpers und den an seiner Oberflache 
herrschenden Bedingungen ab. Man kann ihn daher durch ein gleich 
groBes Teilvolumen V aus einem co-groBen Gitter ersetzen, z.B. durch 
ein Parallelepiped, das von den Vektoren mp a1, 1) a7, my) a? aufgespannt 
wird (m) eine ganze Zahl). Dann wird: 


D= 3} dO" sy sy, (5) 


ki,m 
nin V 
wobei zur Abktirzung 
11 | PD (6) 
eh 6s Wage . 
Os," és) alle s} = 0 


gesetzt ist. Wahlt man als ,,Randbedingung“ die Forderung der Perio- 
dizitat der Verschiebungen: 


BM Mas Ms — BM TNy , Ms, M3 — BM, NetM, Ns — .,, 


oder allgemeiner 
gn — gntnp 


(p ein beliebiger Vektor mit ganzzahligen Komponenten), so wird: 


@=4 >i AR Ta 
kl 
er m, min V 
ingule 


Tepes m+) &,n 
Dials cei One hae 
t 


Fur hinreichend groBes m) kann man wegen der endlichen Reichweite 
der Bindungskrafte WP" = O™" setzen, was im folgenden immer an- 
_ genommen sei. ~ 
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Ist m die Masse der Gitteratome, dann sind die Eigenfrequenzen w; 
(die Lésungen des Eigenwertproblems: 


| ON fT ats, (7) 


1 
|(Hier, wie im folgenden, laufen m und n iiber alle Punkte in V.) 


| ; Der Mittelwert w? = i w* z(w) dw oder, was dasselbe ist: 


a a ' 
. P= sy D1”! 
i=l 
: 1 
iE dann die Spur von ~~ yi", d.h. — 
aT 
i te 3Nm pa Ay 
in 


mit N=nj der Teilchenzahl im Periodizitaétsvolumen V. Wegen der 
_Gitterperiodizitat ist 
=o gist =o : 


| 
e D: ie Summation iiber 1 liefert oe N-mal den gleichen Term @?/, 
daB schlieBlich wird: : - - : ’ 


eet poe -- sey ag She es 
<4 | OF 3p DO See 


? 


7 ~ sa 
“4 0g OT a a 
a die w} die Ei yee von een nee Re 
, : nae 2% oe SF + 7 4 > 
TR» ¢ ails Tat. : MP Tae - om ann } I me Se Mi ne - 
Rie Coemhegas- Pe! (ero! ens tas tale ce CS es *~ os Ol one 
r “ _= a a ‘ ¢2k ce rig “ie 
rf ee 1 508 ni Srsunot sé Aes ar oe as U1 Ss a 
Symmetriere sn BP ae eae 7 


uC ans 
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Uy 2 | PP | 2 
Prt Ox, Ox) \y=|A(m—n)| 
insbesondere ist bei Federbindungen: 


mit | m-—n: om ait! 


m —n)), (4(m— w); 

| 4 (m — n)|? J at 
wenn f"" die Direktionskraft der Feder zwischen den Teilchen m und n 
ist. Dann wird aus (8): 


oy =f tat 


und aus (9) unter der tome teks setae Symmetrie des Gitters: | 
92 
of = sa am Ds (Phere. 8) 


Fiir das flchenzentrierte Gitter mit Federbindungen f und f’ zwischen 
den nachsten und iibernachsten Nachbarn wird: 


of = 7, (af +2) 
ot = —, (20f? + Of * + 16/7’), 


und dreatapredeng beim raumzentrierten Gitter: nt “i 


Pipe alt BHD 
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Zur Berechnung der Kopplungskonstanten i" fiir die Volumen- 
|krafte teilt man das Gitter in Polyeder auf!. Von jedem Gitterpunkt 
izieht man die Verbindungslinien zu den iibrigen Gitterpunkten und tragt 
idie Ebenen ein, welche diese Strecken in der Mitte senkrecht durch- 
‘schneiden. Die einem Gitterpunkt zunichst liegenden Ebenen bilden 
‘einen Polyeder. WIGNER und Serrz haben gezeigt, daB bei einwertigen 
.Metallen die Energie der Valenzelektronen praktisch nur vom Volumen 
‘dieser Polyeder abhangt. Man kann diesen Tatbestand so beschreiben, 
idaB die einzelnen Polyeder P, um die Punkte r" einen bestimmten 
Beitrag ~,, zur potentiellen Energie des Gitters liefern, der nur von ihrem 


Kub.roumzentr. Kuh. tlochenzent: 


Fig. 6. Polyeder fiir das kubische, raumzentrische und flachenzentrische Gitter (abgestumpfter Oktaeder 
und Rhombendodekaeder). 


Volumen V" abhangt: g,=g(V"). Auf Grund der Bildungsvorschrift 
der Polyeder 1a8t sich ihr Volumen durch die Verriickungskomponenten 
ausdriicken und so der Anschlu8 an die Form (5) der potentiellen Energie 
erreichen. Sei also V"=V,-+ v,, Vj das Volumen bei verschwindenden 
Verschiebungen, und: 


Py = DG (V") =Do + dH (Vo) n+ 2 gp" (Vo) vi 
n Tt 


die potentielle Energie aller Polyeder, so kann man wieder Dy weglassen, 
der in v, lineare Term mu8 verschwinden, da der Kérper im Gleich- 
gewicht spannungsfrei sein soll?. Es bleibt also 


_ @ (Vy) 2 
Dyg= 2 > (17) 
n 


: 
Ist weiterhin F™" der Flacheninhalt des zwischen r™ und r" liegenden 


_ Oberflaichenstiickes von P, und > 
| A(m— we 
|A(m—n)| ’ 
1 Wir beschranken uns im folgenden auf primitive Koordinationsgitter. Das 
hat zur Folge, da8 die unten vorkommenden GréBen VY, y’(%) und y’’(Y) nicht 


mehr von n, dem Zellenindex, abhangen. 
_ 2 Kun Huane: Proc. Roy. Soc. Lond. 203, 178 (1950). 
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so kann man bei Vernachlissigung der Beitrage von Verschiebungen s;, 
senkrecht zu fj"" schreiben?: 


net sg We 
Damit wird aus (17) 
usc 1 Q% De het a si sh, 
also bekommt man fiir die Kopplungskonstanten: 
ie HC oe (18) 
Mit diesen Ausdriicken kann man den Mittelwert w? bestimmen: 


| Sop Rub fla, 


pace Oo eee 8m 
sep Daly Bae Eat! Ne (19) 
t Se = | febll oy, 10) 94 
3.2m 


(List Abstand der tibernachsten Nachbarn). 


Auch bei den mehratomigen Gittern vom NaCl-Typ 1a8t sich eine einfache 
Formel fiir m2 angeben, wenn man auBer den elektrostatischen Bindungen nur 
noch zwischen den nachsten Nachbarn abstoBende Zentralkrafte mit dem Po- 
tential m(v) in Rechnung setzt, welche den elektrostatischen Kraften das Gleich- 
gewicht halten. 

Die einzigen atomistischen Parameter, welche dann in der potentiellen Energie 
auftreten, sind die beiden Ableitungen q’ (7), p’’(v)) an der Gleichgewichtslage 
¥=%- Y (Yo) laBt sich aus der Gleichgewichtsbedingung bestimmen. Die Energie 
einer Zelle 

2a.e7 


eS 


12+ (7) 
mu8 fiir y =v) ein Minimum haben (« ist die MapEetuncsche Zahl, e die Elementar- 
ladung). g’’(vp) bekommt man aus der Kompressibilitat x: 
. 1. Vz, de 
ai ce Zee Kg. 


1 Die Summe lauft iiber alle diejenigen m, fiir die F™" = 0 ist, d.h. beim kubisch 
flachenzentrierten Gitter tiber die nachsten Nachbarn von 1, beim raumzentrierten 
auch noch tiber die tibernachsten Se Fig. 6). 

Wenn_nur die Bk ec on sa sg’ senkrecht zu der Flache F™", dh. parallel 
zu dem Vektor /}'" einen Beitrag zu v,, liefert so sieht man aus der Bildunpsyorehaas 
der Polyeder sofort, da& dieser pieeh 2 +L fe" sk ist. Die Verschiebung s? des 
Mittelpunktes von P,, spielt aber wegen * 


Di =0 
m : 
keine Rolle, so daB _ 
in -4gt'y bes Sra zie (3p, 


OBS » ctr gbes ib). i ci oem 


ist. Davon ist im folgenden eetoniate ce OM .o68e tach v« : 


————— 
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‘Es wird damit 
P (%) ee 


=, 3% a ee 
Pp (%)=- zi 


tou 
x d+ 9%G 


Spezialisiert man Gl. (16a) wieder auf den Fall der Zentralkrafte, so sieht man, 
da8 die elektrostatischen Krafte keinen Beitrag zu @® liefern. Nach Ausfiihrung 
aller Summationen bleibt allein iibrig: 


a kL ae 4 

op ge = Bs rs =i (20) 

Der Zusammenhang zwischen den atomistischen Kopplungskon- 

stanten und den elastischen Konstanten ist von verschiedenen Autoren 

angegeben wordent. Wir geben deshalb nur die hier benétigten Ergeb- 

nisse an: Die elastischen Konstanten bilden einen vierstufigen Tensor 
T; 4,1, mit den Symmetrierelationen 


Lik tm eT insk Thitm (= Ti 5, mi) t 


Die potentielle Energie (Verformungsenergie) des Volumens V_ bei 
elastischen Verzerrungen ist 


Os; Os 
o=TfffdX Ith a2 ee UD (21) 
OX, Crim 
V — 


wobei 3(r) = {s,(*y, %2, ¥3),---} das elastische Verschiebungsfeld be- 
deutet. 
Die Gittertheorie liefert fiir Egy aibis kak 


Tin,im = 3, 27a cage Am), (Amie An) (Am),y- (22) 


V; ist das Volumen der Elementarzelle. Die Ausfiihrung der Summen 
hefert: 


=~ (f4+2/) 7 

a 3 (kub. fl. z.) Vz="7 

> t 

Af (23) 

2 7 

=a (st 34 i 
ne a n (kub. Di Z2) Vz = 2 a 
C4a 34 


‘ 1 Born: Atomtheorie des festen Zustandes. 1923. — BEGBIE u. Born: Proc. 
_ Roy. Soc. Lond. 188, 179 (1947). — Huane: Proc. Roy. Soc. Lond. 203, 178 (1950). 
_ Lerprriep: Z. Physik 129, 307 (1951). 

H + Der Zusammenhang der T; ;, ;,, mit den Voretschen elastischen Konstanten c;, 
ist bei kubischen Gittern durch. Tyj11 = 115 Tii,22 = C12; Ty 12 = C44 gegeben. 


Zeitschrift fiir Physik. Bd. 134. 3A 
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(J ist in beiden Fallen der Abstand der iiberndchsten Nachbarn.) Aus. 
der gittertheoretischen Formel (17) fiir die potentielle Energie der Vo- 
lumenkrafte wird bei elastischen Verzerrungen: 


Pr Sas i) (div 3) dr, (24) 
dennis wenn i= 3(An) sich hinreichend langsam mit asst andert, so. 
erhalt man 3 

Un =a V, [div ) (t)]e=an- 
Durch Vergleich von (21) und (24) bekommt man: : 
C1 = C2 = 4aVz; Caa = 0. . a 
Man hat also schlieBlich zusammen mit den Federbindungen: iq ; 
i 2 an, 4% 
Galo “ya i 
Gig Se RED ae) wR (kub. fl. z.) 7 
: ; a 
Caa Sarg My 
pen 29 : ; 
Cine guy ea, eked ek eer 
24° ae 
sci eases As b cfreccbsouflebatgey 
1 mere 
re 4h. merited Wl Jjtelell armosds 
mit der eindeutigen Auflésung ath AY : 
(PHESELOTES fie 1a apturs)§ ear hs Hit} Li m niet gat 


fuse Fe nad 


os ee ee (fl. Se 
4 
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6(x) ist die Drracsche 6-Funktion. Der DEByEsche Anteil darf hier 
inicht bei@p, sondern muB bei einer kleineren Frequenz w, abgeschnitten 
‘werden, damit der Flacheninhalt der spektralen Verteilung auf 4 nor-~ 
: a bleibt. Die drei GréBen w,, w;, Nz werden dadurch bestimmt, daB 
co ioe} 

4. fi (@) dm = 1 sein muB, 2. ©? = f w?z(w) dw und 3. 04 = foz(w) dw 
0 

Rie richtigen _gittertheoretischen : 


Werte haben sollen. Das liefert die & 


Ww, 
. ~ ° 0 
drei Gleichungen: 
WY 
ys Peer tel 3 
| N 7 
2S x5 WE Ne ou we 
Bil Op N 4 RR 
i oA Yd 
3 ce ae pa NE _ co* (27) 
Haak Y Vapi nee, x 
mit z 
MANS OG Fig. 7. Nomogramm zur Lésung der Gleichung 
AN ie Pe ae 10. Grades 
Op $ cad 
Daraus folgt neben 
a —— wi, x5 
ee 3 eres 
Ne=N(1— x8) und Os esos ia 
eine Gleichung 10. Grades in x: 
ee er pat Fy 
: =i sepa es x7), (28) 
OD 5 j OD 7 
Uber die Lésungen dieser Gleichung kann man sich eine Ubersicht ver- 
S g Ww ws 
schaffen, indem man in der Ebene (y= 5 z= =| die Kurven 
(63) ws 
D D 


x = const auftragt. Diese sind nach (28) Parabeln in der (y, z) Ebene. 
In Fig. 7 sind die Parabeln x=0 (d.h. N=N;) x=0,9 und die zur 
doppelt durchlaufenen Strecke ausgeartete Parabel x =1 (d.h. N;=0), 


sowie die Kurven wp=@p und w,p=omg, eingetragen. Zeichnet man 
_ Fig. 7 geniigend groB, so kann man weitere Parabeln eintragen, und das 


entstehende Diagramm zur graphischen Lésung der Gl. (28) benutzen. 
Mit dem Ansatz (26) bekommt man fiir die spezifische Warme: 


a =e (159) (22) +% (2): 


ves hop 
ht apse ae 8 spectro 


(29) 


D(x) und P(x) sind die Repsaschs) und PLancKsche Funktion. fiir 
die spezifische Warme. a ye 
Silke 
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Bei sehr kleinen T kann man fiir (29) naherungsweise schreiben: 


OF 
fant ( T\3, Ne (Or\? rca 
Cy —— 3 Nk | ie } +. N ( PT. é 


und bekommt durch Vergleich mit der DEByEschen Formel 


sin 9 hee 
¢=3NkAZ (5 
sofort: . 
Oj, 
63 — af B sae (30) 
5 Nz O)0% -= 
E DS T 
Per 474 N TS . 


Diese Funktion hat ein Minimum bei T,, = 0,/5. 

Falls in diesem Gebiet noch die Annaherung der DEByEschen Formel 
durch das T-Gesetz verniinftig ist!, so hat auch die aus (29) folgende 
@(T)-Kurve an dieser Stelle ein Minimum. Andernfalls werden die 
Naherungsformeln fiir D(@,/Z.) ziemlich umstandlich und man benutzt 
zur Bestimmung von c,(7T) und @(T) besser die Tabellen im Landolt- 
Bornstein (1927). Die vollstandige Bestimmung der c,-Kurven aus ela- 
stischen Daten erfordert also nach dem hier angegebenen Verfahren vier 
einfache Schritte: 

1. Die Bestimmung der Kopp ing skca stars aus den elastischen 
Daten. 

2. Berechnung von wp nach den bekannten Vorschriften2, von w?2 
und w4 nach den oben angegebenen Formeln. 

3. Graphische oder numerische Lésung der Gl. (28). 

4. Ermittelung der spezifischen Warme nach (29) mit Hilfe der 
Tabellen im Landolt-Bérnstein. 


4. Vergleich mit dem Experiment. 


Fiir Silber liegen sowohl ausgedehnte Messungen® als auch eine 
gittertheoretische Berechnung* der spezifischen Warme vor. Trotzdem 
wird dieser Fall nochmals nach der unter 3. besprochenen Naherung 
behandelt. Zunachst wird diese Naherung mit der exakten gitter- 
theoretischen Rechnung verglichen. Im AnschluB daran bestimmen wir 


1 Das ist etwa noch der Fall, wenn J;,, = 2 < os ro @n ganz grob gesprochen 


also dann, wenn 6, < 2p ist. 
2 


* Born: Atomtheorie des festen Zustandes, S. 647. 1923. 

* EUCKEN, CLusius u. WoITINEK: Z. anorg. Chem. 203, 47 (1931). — KExEsom, 
Kok: Com. Leiden, 219d. 1932. 

4 LeicutTon: [Rev. Mod. Phys. 20, 165 (1948)] benutzte das einfache Feder- 
bindungsmodell zur Bestimmung des Spektrums. 


ov 
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iden EinfluB der Volumenkrifte. Dieser ist bei Silber relativ groB, da 
‘die CAucHyschen Relationen schlecht erfiillt sind?. ! 

Wir geben die fiir Ag interessierenden GréBen an, welche sich durch 
.Einsetzen der elastischen Konstanten in die anfangs abgeleiteten For- 
meln und graphische Lésung der Gl. (28) ergeben. 

1. Es wird zum Zwecke des Vergleichs mit LEIGHTON in Gl. (25b) 
‘= 0 gesetzt, dann ergibt sich: 


On = 229K; Og=220°K; Op =98°K; “B= 0,115. 


O> ist dabei von LEIGHTON iibernommen. 

2. Die durch die Volumenkrafte bedingte Korrektur wird so vorge- 
nommen, da8 0p nochmals aus den elastischen Konstanten bestimmt 
wird. Es ergibt sich ein Wert von 0p) = 250° K 2. Die Abweichung von 
dem obigen Wert, der sich unter der speziellen Voraussetzung der 
Zentralkrafte zwischen den Atomen ergeben hatte, liegt weit auBerhalb 
der MeBgenauigkeit. AuBSerdem werden die Volumenkrafte in w? be- 
riicksichtigt. Damit hat man nach (4) den Einflu8 der Volumenkrifte 
bei hohen Temperaturen exakt, denn es ist 


or 5 (Fy a Bees (FE) Oe f + ae), (34) 


Fir Ag ergibt sich nach.(19): 


Oo} ‘ 

Statt den Wert von 4 zu bestimmen und die ganze Rechnung noch 
einmal fiir die neuen Werte von 9), w? und w4 durchzufiithren, wird 
der Verlauf von 0(T) im Gebiet zwischen héheren und tiefen Tempera- 
_turen nur abgeschatzt, was gut méglich ist, denn bei hohen Temperaturen 
sowie bei sehr tiefen sind die O-Werte exakt durch (31) bzw. durch 

~O(0) = Op gegeben. t 
Die Resultate sind in Fig. 8a und 8b zusammengefaBt. Fig. 8a 
zeigt den Vergleich unserer Methode mit den LeicHTonschen Rech- 
nungen, Fig.8b den Vergleich mit dem Experiment. Die experimentelle 


1 Die elastischen Konstanten von Ag bei Zimmertemperatur sind: 
6 y= 12;2-40" dynjem?; “G. =9,1°10%dyn/em?; cy, = 4,4: 104 dyn/cm. 
: 2 @p wurde nach L. Horr und G. LECHNER [Verh. dtsch. phys. Ges. 16, 643 


_ (1914)] stammenden Methode bestimmt, welche fiir numerische Zwecke etwas 


_ vereinfacht wurde. y 
: 3 Aus dem Vergleich geht hervor, da® die gréBten Abweichungen zwischen 
_ der exakten Rechnung und der kombinierten’ Methode im Ubergangsgebiet von 


mittleren zu tiefen Temperaturen liegen. Das ist nicht anders zu erwarten, denn 


diesem Bereich entspricht im Spektrum die weitere Umgebung des Punktes w =0. 
Um hier eine Verbesserung zu erzielen, ware es zweckmAfig, in der Entwicklung 
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telle Kurve ist unter Beriicksichtigung des Unterschiedes zwischen c, 
und c, und nach Abzug eines Anteiles von 1,53 - 10-4 T cal/Mol an- 
gegeben, wie er sich nach SOMMERFELD fiir die spezifische Warme der 
Elektronen (unter Annahme eines freien Elektrons pro Atom) ergibt. 
DaB die korrigierte Kurve immer noch einen Abfall nach tiefen Tem- 
peraturen hin zeigt, l4Bt vermuten, daB der Elektronenanteil etwas 
gréBer ist als nach Aussage der SOMMERFELDschen Formel. In den 
theoretischen Kurven sind die elastischen Konstanten auf den absoluten 
Temperaturnullpunkt extrapoliert. Da noch keine Messungen tber die 
Temperaturabhangigkeit der Ag-Einkristallkonstanten vorliegen, nahm 


—= mit Volumen 
“ohne 47 


0 20 40 60 80 [°k] 700 DENS DOE LOE 60 4 BGO” TOONS 


Fig. 8a u. b, a @(T)-Kurve fiir Ag nach der Gittertheorie und nach einem aus DeByeE- und Ernste1n-Term 
zusammengesetzten Spektrum. b Experimentelle und theoretische @(7)-Kurve fiir Ag. 


LEIGHTON eine Temperaturabhangigkeit an, die mit Messungen des 
Schubmodells G an polykristallinem Ag iibereinstimmte. 


Danach ist G(0)/G (Zimmertemperatur) = 1,185. LEIGHTON hat 
diese Temperaturabhangigkeit fiir alle elastischen Konstanten ange- 
nommen. Die Ubereinstimmung zwischen der theoretischen und der 
experimentellen Kurve ist befriedigend. Durch richtige Beriicksichtigung 
des Elektronenanteils der spezifischen Warme wiirde die Ubereinstim- 
mung zwischen der diinn gestrichelten Kurve (mit Beriicksichtigung der 
Volumenkrafte) und der experimentellen wahrscheinlich noch verbessert. 
Oberhalb 70° K werden die Unterschiede zwischen c, und c,, die ther- 
mische Anderung der elastischen Konstanten und die thermische Aus- 
dehnung spiirbar. Diese Effekte stammen alle von den Gliedern héherer 
Ordnung. in der Entwicklung (5) der potentiellen Energie, welche in der 
hier behandelten Theorie nicht beriicksichtigt worden sind. 


Um die anfangs angedeutete qualitative Erklarung der Besonderheit 
der Alkalien [das Anwachsen der @(T)-Werte iiber (0) hinaus] quan- 


von z(w) bei » =0 zu dem DrByeschen Term mit w® noch das nachsthdhere Glied 
hinzuzunehmen. Zur Bestimmung der Abschneidefrequenz dieses Gliedes kann 
man den Wert von @® heranziehen. Die Rechnungen werden dadurch schon sehr 
viel umstandlicher als bei unserem einfachen Verfahren, sind aber vermutlich 
immer noch der exakten Lésung der Sakulargleichung vorzuziehen. 
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titativ zu bestatigen, geben wir die interessierenden Zahlenwerte fiir 
Li, Na, K an?: 


olw? Athy’ 
w*/ 
Op @"/MN 


. *e 0,794 0,836 354 ; 290 400 0,453 

Na 0,97 0,83 0,58 0,788 0,826 143 120 165 0,4 

K 0,44 0,38 0,26 0,885 1,05 Be 60 104 0,53 
G14, ©, gq in [104+ dyn/cm?]; Op, Og, Ox in [°K]. 


Es fallt besonders auf, daB in allen drei Fallen @; >@p ist. Wir haben 
hier w? und w4 wieder nach dem einfachen Federbindungsmodell be- 
stimmt, da die Korrektur durch die Volumenkrafte nur geringfiigig ist. 
Die Op sind bereits von Fucus? aus den von ihm berechneten elastischen 


300 
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Fig.9au.b. a Experimentelle und theoretische 9(T)-Kurven fiir Li. b Experimentelle und theoretische 
@(T)-Kurven fiir Na und K. 


Konstanten bestimmt worden, in denen die Kompressibilitat des Elek- 
tronengases mit beriicksichtigt ist. Fig. 9a und 9b zeigen den Vergleich 


mit den experimentellen Werten. In Anbetracht des hier benutzten 


primitiven Modells ist die Ubereinstimmung recht gut. Es scheint damit 
erwiesen, daB die Gittertheorie ohne zusatzliche Annahmen imstande ist, 


1 Die elastischen Konstanten sind aus den Rechnungen von Fucus (I. c.) 
entnommen. Sie stimmen mit den experimentellen Werten (Na, K: BENDBR: 
Ann. Phys. 34, 359 (1939)] befriedigend iiberein. 

2 Fucus [Proc. Roy. Soc. Lond. A 157, 444 (1936)] hat auch versucht, das 
Spektrum von Li zu bestimmen. Er benutzte dazu das oben (s. S. 454) erwahnte 


- modifizierte DEByEsche Verfahren. Da dieses Verfahren die Gitterstruktur nicht 


beriicksichtigt, liegt die Grenzfrequenz des Fucusschen Spektrums (s. Fig. 5) viel 
zu hoch, dementsprechend auch die @-Werte bei hohen Temperaturen. AuBerdem 


_ kann man auf diesem Wege keine Erklarung fiir die Sonderstellung der Alkalien 


% 
¢ 


4 


| 


bekommen, da das benutzte Verfahren bei jedem Stoff ein Anwachsen der 0-Werte 
mit der Temperatur ergibt. 


, eee ae 
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die sog. Anomalie der spezifischen Warme der Alkalien qualitativ und 
quantitativ zu erklaren. 
Zum Schlu8 geben wir noch ein numerisches Beispiel fit die For 
mel (20) fiir den Wert von w? bei Gittern vom NaCl-Typ an: Es ergibt — 
sich bei NaCl mit 7, = 2,814 A und 1/%=2,4 - 104 dyn/cem?: 0 = 290° K | 
bei hohen Temperaturen, wahrend die Experimente 1 @ = 282° K liefern. - 


Man sieht daraus, daB das benutzte Modell mit AbstoBungskraften nur 
zwischen den allernadchsten Nachbarn, die Verhaltnisse schon hee 


gut beschreibt. 


~ 


Herrn Prof. BEckER danken wir herzlich fiir fordernde Diskussionen. | 


Gottingen, Institut fiir Theoretische Physik. 
: il Dy p i a 


: 
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1 KegEsom: Phys. Z. 35, 939 (1934). oo * Wes i baie, oy 
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Der Sperrmechanismus von Selengleichrichtern. 
Von 


SIEGFRIED POGANSKI*. 
Mit 5 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 28. Dezember 1952.) 


Zur Erklarung der Sperrwirkung von Selengleichrichtern ist bisher die nach der 
ScHoTTKyschen Randschichttheorie vorhandene Sperrschicht an der Grenze 
Metall—Halbleiter herangezogen worden. Eingehende Untersuchungen haben aber 
gezeigt, daB ohne die Anwendung besonderer experimenteller MaBnahmen an der 
Grenze zwischen Selen und fast simtlichen Metallen durch Diffusion und chemische 
Reaktion halbleitende Zwischenschichten entstehen, welche die physikalischen 
Bedingungen im Grenzgebiet wesentlich verandern. Durch diese Erkenntnis 
wurden die Voraussetzungen geschaffen, einerseits die experimentelle Untersuchung 
des zwischenschichtfreien Falls, welcher der Randschichttheorie zugrunde liegt, 
in Angriff zu nehmen und andererseits den technisch so wichtigen Fall des Selen- 
gleichrichters mit einer Zwischenschicht aus Kadmiumselenid. der Klarung naher 
zu bringen. 
An zwischenschichtfreien Gleichrichtern wurde fiir fiinf verschiedene Elektroden- 
metalle die Abhangigkeit der Schleusenspannung und des Nullwiderstandes der 
Sperrschicht von der Austrittsarbeit dieser Metalle untersucht. Der gefundene Gang 
der Sperrschichteigenschaften mit der Austrittsarbeit entspricht dem von der 
Randschichttheorie verlangten, wahrend die Erklarung der ermittelten Absolut- 
werte noch besonderer theoretischer Untersuchungen bedarf. 
Bei Gleichrichtern mit einer Zwischenschicht aus Kadmiumselenid wurde der 
EinfluB derselben Metalle auf die Sperrschichteigenschaften untersucht. Diese 
sind von der Art des Elektrodenmetalls praktisch unabhangig. Daraus ergibt sich 
die Folgerung, da8 die Sperrwirkung in diesem Fall ihren Sitz an der Grenze 
Kadmiumselenid—Selen hat. Da Kadmiumselenid unter diesen Bedingungen ein 
UberschuShalbleiter ist, liegt hier ein Sperreffekt an der Grenze zwischen einem 
UberschuB- und einem Defekthalbleiter vor. 


A. Einleitung und Fragestellung. 


Eingehende Untersuchungen an Selensperrschichten haben gezeigt, 
daB die bisher tibliche Annahme des unmittelbaren Aneinandergrenzens 
von Metall und Selen, mindestens in den praktisch wichtigen Fallen, 

nicht zutrifft. Im allgemeinen tritt namlich schon beim Aufbringen der 
Metallelektroden auf das Selen, beispielsweise durch Aufdampfen oder 
Aufstauben, Selenidbildung ein [7]. Auch wo dies nicht der Fall ist, 
wie beim Aufspritzen gewisser Metalle auf das Selen, entstehen unmittelbar 


, 


* Vorgetragen auf der Tagung der Nordwestdeutschen Physikalischen., Gesell- 
schaft in Essen am 27. April 1952. Vgl. Physikalische Verhandlungen 3, Heft 2, 
30 (1952). : : 


- 
4 
; 
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nach dem Aufbringen des Metalls, im allgemeinen bereits bei Zimmer- 
temperatur, durch Diffusion und chemische Reaktion ,,Zwischenschich- 
ten‘ betrachtlicher Dicke!. Wie systematische Untersuchungen gezeigt 
haben, kénnen aber Zwischenschichten, die an der Grenze Metall—Selen 
auftreten, die urspriinglich vorhandenen Sperrschichteigenschaften er- 
heblich verandern [3]. Der Sperreffekt kann dabei in gewissen Fallen 
praktisch vollig beseitigt, in anderen dagegen betrachtlich gesteigert 
werden. Gleichzeitig wurden bei diesen Untersuchungen die Bedin- 
gungen ermittelt, unter denen es fiir einige Metalle méglich ist, den 
zwischenschichtfreien Zustand durch Messungen zu erfassen. Damit 
sind die experimentellen Voraussetzungen fiir eine Priifung der SCHOTTKY- 
schen Randschichttheorie der Kristallgleichrichter [4], [5], [6] ge- 
schaffen; denn diese Theorie geht von der Annahme aus, da Metall 
und Halbleiter unmittelbar aneinandergrenzen. 

Andererseits lieBen die Untersuchungen iiber die Anderungen der 
Sperrschichteigenschaften bei wachsender Zwischenschicht den Einflu8 
dieser Schichten erkennen?. Insbesondere konnte auf diese Weise ein 
Beitrag zur Klarung des Sperrmechanismus der technischen Selengleich- 
richter geleistet werden, die alle eine verhaltnismaBig dicke Zwischen- 
schicht besitzen. 

In dieser Arbeit soll speziell die Frage nach dem EinfluB des Elek- 
trodenmetalls auf die Sperrschichteigenschaften und zwar sowohl fiir 
den zwischenschichtfreien Zustand als auch bei Vorhandensein einer 
verhaltnismaBig dicken Zwischenschicht untersucht werden. 

Grenzen Metall und Selen unmittelbar aneinander, so sollten nach 
der Randschichttheorie die Sperrschichteigenschaften, insbesondere der 
Sperrwiderstand und die Schleusenspannung, einen charakteristischen 
Gang mit der Austrittsarbeit Metall—Selen aufweisen [4]. Die experi- 
mentelle Untersuchung dieser Zusammenhange ist daher fiir die Priifung 
des Giiltigkeitsbereichs dieser Theorie besonders aufschluBreich. 

Ein Gang des maximalen Sperrwiderstandes mit der Austrittsarbeit 
der Elektrodenmetalle? ist von SCHWEICKERT [1] fiir Selensperrschichten 


1 Der Nachweis derartiger Zwischenschichten an der Grenze Metall—Selen bei 
technischen Selengleichrichtern wurde zum erstenmal in dem Bericht von W. Kocu 
und S. Pocansxtr, ,,Uber den Aufbau der Selensperrschichten‘‘ (sog. Prager Be- 
richt, Nov. 1944; vgl. FIAT Final Rep. No. 706, S.16) beschrieben. Weitere Hin- 
weise finden sich im BIOS Final Rep. No. 725, S. 35—36 und BIOS Final Rep. 
No. 1751, S. 20—21. Uber umfangreichere Untersuchungen, die das Wachstum 
von Zwischenschichten an der Grenze Metall—Selen betreffen, siehe [2]. 

* Uber den Einflu8 wachsender Kadmiumselenid-Zwischenschichten auf die 
Sperrschichteigenschaften wird in einer weiteren Veréffentlichung berichtet wer- 
den. Siehe auch [7]. 

3 Da die Austrittsarbeit Metall—Selen nicht bekannt ist, wurde die Vakuum- 


Austrittsarbeit der Elektrodenmetalle zugrunde gelegt. Siehe hierzu auch FuB- 
note 2, S474. 
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bereits gefunden worden!. Diese waren aber offensichtlich nicht zwischen- 
schichtfrei. AuBerdem hat es sich herausgestellt, daB die maximalen 
Sperrwiderstinde, wenigstens fiir einen quantitativen Vergleich mit der 
Theorie, nicht sehr geeignet sind?. Man ermittelt hierfiir besser die 
Sperrwidersténde bei der Spannung Null, die sog. Nullwiderstande. 
Aus diesen Griinden erwies es sich als notwendig, die Untersuchungen 
an zwischenschichtfreien Sperrschichten von neuem durchzufiihren. 


Die Abhangigkeit der Schleusenspannung von der Austrittsarbeit ist 
fiir Selensperrschichten noch nicht genauer untersucht worden®. Einer 
einwandfreien Ermittlung der Schleusenspannung standen namlich bis- 
her erhebliche experimentelle Schwierigkeiten im Wege. AuBer der Tat- 
sache, da8 das Auftreten von Zwischenschichten sich hier in besonders 
starkem MaBe auswirkt, war es in diesem Falle auch der Einflu8 der 
nicht vollig sperrschichtfreien zweiten Elektrode*, welcher eine quanti- 
tative Bestimmung der Schleusenspannung bei dem bisher verwendeten 
Versuchsmaterial unméglich machte. 

Der Einflu8 des Elektrodenmetalls auf die Sperrschichteigenschaften 
von Selengleichrichtern mit Zwischenschicht ist bisher noch nicht unter- 
sucht worden. Hier ist der Fall der Sperrschicht mit einer Zwischen- 
schicht aus Kadmiumselenid von besonderem Interesse. Das Auftreten 
dieser Schicht ist namlich mit einer betrachtlichen Verstarkung des 
Sperreffekts verbunden, ‘ein Tatbestand, der bei allen technischen Selen- 
gleichrichtern ausgenutzt wird. Wir haben uns bei der Untersuchung 
des Elektrodeneinflusses daher auf den Fall mit einer Zwischenschicht 
aus Kadmiumselenid beschrankt. 


B. Versuchsmaterial und Untersuchungsmethode. 


Bei den Untersuchungen wurden Selengleichrichter verwendet, deren 
Aufbau in Fig. 1 schematisch wiedergegeben ist. Auf eine durch Sand- 
strahlen aufgerauhte Tragerelektrode aus Aluminium wurde zunachst 
eine etwa 1 wu. starke Wismutschicht und dann, bei einer Temperatur der 
Tragerelektrode von 110° C, eine etwa 30u starke Selenschicht im Va- 
kuum thermisch aufgedampft. Diese Anordnung wurde nun 1 Std lang 
bei etwa 210° C getempert, wobei das Selen in die kristalline gutleitende 


1 Die dazugehérige Abbildung ,,Austrittsarbeit und Widerstand von Selen- 
gleichrichtern“ ist veréffentlicht und diskutiert worden durch W. ScuotTtrxKy [8]. 

2 Vel. die spatere FuBnote 1, S. 477. 

3 Ein Hinweis auf die unterschiedlichen DurchlaBkennlinien von Selengleich- 
richtern mit Wismut- und Lithiumelektroden findet sich bei A. ScHmipt [9]. 

4 Die Sperrschichteigenschaften an der Grenze Metall— Selen sind ja nur dann 
in einwandfreier Weise durch Messungen zu erfassen, wenn die Selenschicht mit 
einer zweiten Metallelektrode versehen ist, an der keine merkliche Sperrwirkung 
auftritt. 
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Form iibergeht und das Wismut sich in Wismutselenid der Zusammen- 
setzung Bi,Se, umwandelt. Diese Zwischenschicht bewirkt, da8 der 
Ubergang von der Aluminium-Tragerelektrode zum Selen praktisch 
sperrschichtfrei ist!. Die Reproduzierbarkeit ist bei diesem Herstellungs- 
verfahren so gut, daB die Selenschichten sehr einheitliche elektrische 
Eigenschaften besitzen. Auf die freie Selenoberflache wurde dann die 
Metallelektrode, an welcher die Sperrschichteigenschaften untersucht 
werden sollten, die sog. Sperrelektrode, aufgebracht und zwar entweder 
durch Aufdampfen im Vakuum oder durch Aufspritzen mit Stickstoff 
oder Kohlendioxyd nach dem iiblichen Verfahren. An diesem Metall— 
Selen-Kontakt ist die ,,physikalische Sperrschicht“ wirksam. Im all- 
gemeinen entsteht hier aber noch eine halbleitende Zwischenschicht ent- 
weder durch Eindiffusion von Metall- 
atomen bzw. Ionen in die angrenzende 
Selenzone, wodurch z.B. ihr Leitfahig- 
keitscharakter geandert werden kann, 
oder durch einen Anlaufvorgang, der sich 


Metall- Sperrelektrode 
Zwischenschicht 


“phystkalische 
dperrschicht” 


BRR ROR 


KAAAAAAASSAASSSSSSASSSSSS 


Biz Sea = 
an der Grenze der beiden Elemente 
Tragerelektrode ab sp ielt. 
aus Aluminium ; ; 
Fig.1. Aufbau eines Selengleichrichters. Wie Untersuchungen gezeigt haben, 


ist die Herstellung praktisch zwischen- 
schichtfreier Selensperrschichten nur mit gewissen Metallen und auch 
hier nur unter Beriicksichtigung besonderer MaBnahmen miéglich. 
Die meisten Metalle, wie z. B. die Alkali- und Erdalkalimetalle, reagieren 
schon beim Aufbringvorgang mit dem Selen, so daB die Erfassung des 
zwischenschichtfreien Zustandes durch Messungen nicht méglich ist. Bei 
anderen Metallen, wie z.B. bei Kupfer und. Silber, ist die Diffusions- 
geschwindigkeit ihrer Atome bzw. Ionen im Selen ungewohnlich groB, 
so da8 auch in diesen Fallen der zwischenschichtfreie Zustand durch 
Messungen nicht erfaBt werden kann. Die Herstellung nahezu zwischen- 
schichtfreier Sperrschichten gelang bisher mit Elektroden aus Wismut, 
Zinn, Indium, Blei und Kadmium?. Bei den ersten vier Metallen konnte 
dies nur dadurch erreicht werden, daB sie von sdémtlichen Verunreini- 
gungen befreit wurden, die leicht in das Selen hineindiffundieren, wie 
z.B. Kupfer und Silber. Bei Kadmium und kadmiumhaltigen Elek- 
troden, wo die chemische Reaktion schon bei Zimmertemperatur ein- 
setzt, kann die Kennlinie fiir den zwischenschichtfreien Zustand sehr 


1 Siehe FuBnote 4, S. 471. 

2 Eine notwendige Bedingung fiir das Fehlen von Zwischenschichten ist offen- 
bar, da8 die Sperrschichteigenschaften vom Aufbringverfahren ein und desselben 
Metalls unabhangig sind. Vgl. hierzu eine demnidchst erscheinende Veréffentlichung 


liber den Einflu8 von Zwischenschichten an Selengleichrichtern mit sci gedarnphee: 
und aufgespritzter Wismutelektrode. 
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angenahert dadurch erhalten werden, daB die Messung unmittelbar nach 
dem Aufbringen des Metalls auf das Selen erfolgt. 

Die Gleichrichter mit Kadmiumselenid-Zwischenschichten und ver- 
schiedenen Elektrodenmetallen wurden nach zwei unterschiedlichen Ver- 
fahren hergestellt. 

Im ersten Falle wurde auf die Selenschicht zuniichst das bei 402)}5 1 
schmelzende Eutektikum aus Kadmium, Wismut und Zinn aufgespritzt 
und die Kadmiumselenid-Zwischenschicht durch Temperung bei etwa 
200° C erzeugt?. Dann wurde diese Anordnung auf eine Temperatur 
kurz oberhalb des Schmelzpunktes der Sperrelektrode (etwa 120° C) 
gebracht und die geschmolzene Metallelektrode vorsichtig herunter- 
gepinselt. Auf die so freigelegten Zwischenschichten wurden nun Elek- 
troden aus den nahezu spektralreinen Metallen Wismut, Zinn, Indium, 
Blei und Kadmium nach den iiblichen Verfahren aufgespritzt oder ther- 
misch aufgedampft. 

Beim zweiten Verfahren wurde auf die auf einer Temperatur von 
160° C befindliche Selenschicht eine Kadmiumschicht von etwa 3: 1075cm 
Dicke im Vakuum aufgedampft und diese Anordnung noch so lange auf 
dieser Temperatur gehalten, bis sich das Kadmium vollstandig in Kad- 
miumselenid umgewandelt hatte. Das Aufbringen der Metallelektroden 
erfolgte dann in der gleichen Weise wie beim ersten Verfahren. 


C. MeBergebnisse. 


1. Sperrschichteigenschajten an der Grenze Metall—Selen. 


Zunachst werden die Ergebnisse fiir Gleichrichter mit zwischen- 
schichtfreien Sperrschichten erértert. Fig. 2 zeigt die mit Gleichspan- 
nung gemessenen DurchlaBkennlinien fiir Selengleichrichter mit Sperr- 
elektroden aus Wismut, Zinn und Kadmium. In Ubereinstimmung mit 
der Randschichttheorie existiert eine Grenzspannung, die sog. Schleusen- 
spannung, oberhalb welcher die Kennlinien einen OnMschen Charakter 
besitzen. Hier sind die Sperrschichten nur noch in geringem MaBe wirk- 
sam, so.daB praktisch allein der spannungsunabhangige Widerstand der 
Selenschichten? in Erscheinung tritt. Durch Verlangerung des gerad- 
linigen Teils der Kennlinien lassen sich die Schleusenspannungen gra- 

_phisch mit einer Genauigkeit von +0,02 V ermitteln. Fir diejenigen 


: 1 Auch bei Sperrelektroden aus Kadmiumlegierungen mit den Komponenten 
Wismut und Zinn besteht die Zwischenschicht fast ausschlieBlich aus Kadmium- 
-selenid. Speziell fiir das BiSnCd-Eutektikum wurde dieses Ergebnis von G. WEIT- 
_BRECHT durch chemische Analyse bestatigt. Siehe auch S. PoGansx1 [2]. 

2 Hinzu kommt noch der Onmsche Widerstand der Wismutselenid-Zwischen- 
-schichten zwischen Tragerelektrode und Selen; dieser ist jedoch bei den ‘hier ver- 
-wendeten Gleichrichteranordnungen klein gegeniiber dem Widerstand der Selen- 


_ 


474. SIEGFRIED POGANSKI: 


Metalle, fiir die es bisher gelungen ist, zwischenschichtfreie Sperrschichten 
herzustellen, sind sie in Abhangigkeit von der Vakuum-Austrittsarbeit + 
der Metalle in Fig.3 dargestellt. Mit abnehmender Elektronen-Austritts- 
arbeit steigt die Schleusenspannung an und zwar linear. DaB der Gang 
gerade entgegengesetzt ist, liegt bekanntlich daran, daB Selen ein Defekt- 
halbleiter und die Defektelektronen-Austrittsarbeit Metall—Halbleiter 
zur Elektronen-Austrittsarbeit Metall—Halbleiter komplementar ist [8}. 
Sofern man an Stelle der unbekannten Austrittsarbeit Metall—Selen die 
Vakuum-Austrittsarbeit der be- 
treffenden Metalle zugrunde legen 
darf!, ergibt sich damit fiir zwi- 
schenschichtfreie Selensperrschich- 
ten der nach der Randschicht- 
theorie erwartete Gang. 
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Fig. 2. DurchlaBkennlinien von zwischenschicht- Fig. 3. Abhangigkeit der Schleusenspannung zwi- 
freien Selengleichrichtern mit verschiedenen schenschichtfreier Selengleichrichter yon der Elek- 
Sperrelektroden. tronen-Austrittsarbeit der Sperrelektrodenmetalle. 


Beim quantitativen Vergleich dagegen stellt man eine gewisse Dis- 
krepanz fest. Nach ScHotrxKy [6] soll namlich fiir Sperrschichten mit 
verschiedenen Elektrodenmetallen die Differenz der ,,wahren‘‘ Schleu- 
senspannungen (Diffusionsspannungen) gleich der Differenz der Aus- 
trittsspannungen Metall—Halbleiter bzw. der Vakuum-Austrittsspan- 
nungen der Metalle? sein. Wie man sich an Hand der Tabelle 1 iiberzeugt, 
ist eine-Ubereinstimmung fiir die experimentell ermittelten Schleusen- 


1 Die Werte der Vakuum-Austrittsarbeit fiir Wismut, Zinn, Blei und Kadmium 
sind entnommen dem ,,Taschenbuch fiir Chemiker und Physiker“, herausgegeben 
von J. pD’Ans und E. Lax, Berlin 1949, S. 192. Fiir Indium liegt ein experimentell © 
ermittelter Wert der Austrittsarbeit nicht vor. Eingetragen ist der von F. ROTHER 
und H. Bomxke [10] berechnete Wert. 

* Nach SCHWEICKERT und ScHotrKy [8] ist dies zulassig, da man annehmen 
darf, daB die Unterschiede der Austrittsarbeiten Metall—Selen, auf die es in diesem 
Zusammenhang nur ankommt, angenahert gleich den Unterschieden der Vakuum’ 


Austrittsarbeiten der Elektrodenmetalle sind. 5 
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Tabelle 1. Zusammenhang zwischen dey Differenz dey Elektronen-A ustrittsarbeiten 
der Elektrodenmetalle und dey Differenz der Schleusenspannungen fiir zwischenschicht- 
frete Selensperrschichten. 


oo eeEeEeEeEeeESESESSSSSSSSSSSSSSFSmsMsksksksksesee 


Differenz der Elektronen- | Differenz der 


meat lony ects Austrittsarbeiten Ay | Schleusenspannungen AU, a 

eV | Volt | ae 
eee 

ene ere ee 0,14 | 0,05 2,20 

Balereaees Me) eat bord 0,47 0,22 2,14 

PCS0MINM... a5 «1% 0,54 O27 2,00 

EPCOT Sc 0,62 0,34 | 1,82 


spannungen nur bis auf einen fiir alle Kombinationen nahezu konstanten 
Faktor, der etwa den Wert 2 besitzt, vorhanden. Sofern die Voraus- 
setzungen der Randschichttheorie erfiillt sind, folgt hieraus, daB die 
,wahren” Schleusenspannungen etwa doppelt so groB sind wie die hier 
graphisch aus den DurchlaBkennlinien ermittelten ,,scheinbaren“ 
Schleusenspannungen?. 


Bemerkenswert ist noch, daB sich aus dem in Fig. 3 dargestellten 
linearen Zusammenhang zwischen Schleusenspannung und Austritts- 
arbeit ein neuer Weg ergibt, die Elektronen-Austrittsarbeit des Selens 
zu bestimmen. Sie muB namlich durch den Punkt der Geraden bestimmt 
sein, fiir den die Schleusenspannung den Wert Null besitzt. Fiir die 
Austrittsarbeit des hier verwendeten Selens ergibt sich somit 4,98 eV. 
Dieser Wert stimmt recht gut mit dem von 4,89 eV iiberein, der sich 
auf lichtelektrischem Wege aus der.langwelligen Grenze der Elektronen- 
emission ergibt®. 

Fiir das Sperrgebiet ist das Verhalten derselben zwischenschichtfreien 
Sperrschichten in Fig. 4 wiedergegeben. Die Strom-Spannungskenn- 
linien sind hier, wie allgemein iiblich, doppelt logarithmisch dargestellt. 
Durch die Lage der eingezeichneten Tangenten sind die Widerstande 
bei der Spannung Null gegeben‘. In der gleichen Reihenfolge, wie die 
Elektronen-Austrittsarbeit der Metalle sinkt, wachsen die Nullwider- 
stande in Ubereinstimmung mit der Randschichttheorie an. 

Um einen quantitativen Vergleich durchzufiihren, gehen wir zunachst 
von dem von Scuotrxy [6] angegebenen Ausdruck fiir den Widerstand 
einer Erschépfungsrandschicht bei der Spannung Null 


5 1 Fiir Indium ist die Austrittsarbeit nicht genau-genug bekannt; vgl. FuBnote 1, 
8.474. : 
t 2 Dieser Tatbestand ist inzwischen durch OLDEKOP und SAUTER aufgeklart 
worden; vgl. hierzu eine demnachst erscheinende Ver6ffentlichung. f 


=) 3 Jep*Ans und! E.jLax, lie: 
4 Zahlenwerte kénnen der Tabelle 2.entnommen werden. 
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aus!, bei welchem der Bildkrafteinflu8 noch nicht beriicksichtigt ist; 
hier bedeutet V; die Diffusionsspannung oder (wahre) Schleusenspan- 
nung, e die Elementarladung, k die BoLttzMANN-Konstante, JT die ab- 
solute Temperatur und c eine vom Elektrodenmetall unabhangige 
GréBe. Bezogen auf den Ry-Wert fiir die Wismut/Selen-Sperrschicht, 
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Fig. 4. Sperrkennlinien von zwischenschichtfreien Fig. 5. Abhangigkeit des Nullwiderstandes zwi- 
Selengleichrichtern mit verschiedenen schenschichtfreier Selengleichrichter von der Elek- 
Sperrelektroden. tronen- Austrittsarbeit der Sperrelektrodenmetalle. 


wobei noch die Differenz der Diffusionsspannungen durch die Differenz 
der Vakuum-Austrittsspannungen (y®'—q@) ersetzt ist [6]. 


In Fig. 5 sind die gemessenen und berechneten R,-Werte als Funktion 
der Vakuum-Austrittsarbeit dargestellt. Die Diskrepanz ist betrachtlich. 
Daran dndert sich auch praktisch wenig, wenn man entsprechend der 
von LANDSBERG [11] durchgefiihrten Rechnung den Einflu8 der Bild- 
kraft beriicksichtigt. Man mu8 daher annehmen, daB auch bei fehlender 
Zwischenschicht die Voraussetzungen der Randschichttheorie in der 
Nahe des Spannungsnullpunktes nicht mehr erfiillt sind. 


1 Vorausgesetzt ist dabei eine in der Sperrschichtzone homogene Stérstellen- 
dichte. Wie sich aus Kapazitatsmessungen ergibt, trifft dies fiir die zwischenschicht- 
freien Selensperrschichten weitgehend zu. 


A ae 
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Nach héheren Sperrspannungen zu werden die Abweichungen der 
;gemessenen von den entsprechend der ScHotrKyschen Theorie berech- 
ineten Strom-Spannungskennlinien immer gréBer. Diese verlaufen nam- 
‘lich wesentlich flacher als die in Fig. 4 dargestellten empirischen Kenn- 

linien, und zwar derart, daB der Sperrwiderstand dauernd ansteigt. In 
Wirklichkeit ergibt sich jedoch in allen Fallen ein Maximum des Wider- 
standes bei kleinen Sperrspannungen!. Diese Diskrepanzen, die bis zu 
eimem gewissen Grade durch Beriicksichtigung der Bildkraft beseitigt 
werden, sollen aber hier nicht weiter erértert werden2. Zum Verstindnis 
des Folgenden ist es jedoch noch notwendig, auf das Sperrvermégen der 
einzelnen Gleichrichter einzugehen. Unter dem ,,Sperrvermégen“ soll 
diejenige Sperrspannung verstanden werden, bei der ein bestimmter 
zweckmabBig festgelegter Sperrstrom flieBt. Man entnimmt den in Fig. 4 
wiedergegebenen Kennlinien, daB fiir diese Gleichrichter (ebenso wie der 
Nullwiderstand) auch das Sperrvermégen mit sinkender Elektronen- 
Austrittsarbeit des Elektrodenmetalls zunimmt*. Legt man eine Sperr- 
stromdichte von 1 mA/cm? zugrunde, so betragt es fiir den Wismut/ 
Selen-Gleichrichter z.B. 2,6 V, fiir den Kadmium/Selen-Gleichrichter 
hingegen 5,7 V. 

Das wesentliche Ergebnis an zwischenschichtfreien Selengleichrich- 
tern 1aBt sich dahingehend zusammenfassen, daB die Sperrschichteigen- 
schaften in charakteristischer Weise von der Art des Elektrodenmetalls 
abhangen. Eine qualitative Ubereinstimmung mit der Randschichts- 
theorie besteht in den naher untersuchten Fallen insofern, als die Schleu- 
senspannungen und die Nullwiderstande mit wachsender Elektronen- 
Austrittsarbeit der Sperrelektrodenmetalle abnehmen. 


2. Sperrschichteigenschaften von Gleichrichtern 
mit Kadmiumselenid-Zwischenschichten. 


Nachdem das Verhalten von Selengleichrichtern ohne Zwischen- 
schichten bekannt ist, sollen jetzt die Sperrschichteigenschaften von 
Gleichrichtern erértert werden, die eine etwa 5:10°°cm _ dicke 


1 Die Lage und GréBe dieses Widerstandsmaximums weist im allgemeinen kei- 
“nen eindeutigen Gang mit der Austrittsarbeit der Elektrodenmetalle auf, wenigstens 
dann nicht, wenn noch Zwischenschichten in merklicher Dicke vorhanden sind. 
_Fiir die Untersuchung der Frage nach der Abhangigkeit des Sperrwiderstandes von 
der Austrittsarbeit zur genauen Priifung der Randschichttheorie ist es daher un- 
; zweckmaBig, die maximalen Sperrwiderstande heranzuziehen, wie es bei den Unter- 
-suchungen von SCHWEICKERT [1] geschehen ist. 
2 Bin ausfiihrlicherer Vergleich mit der Randschichttheorie wird an Hand des 
_zwischenschichtfreien Wismut/Selen-Gleichrichters in einer demnachst erschei- 
-nenden Veréffentlichung durchgefiihrt werden. ae 
3 Man wird nicht annehmen diirfen, daB dieser Zusammenhang allgemein be- 


‘setzungen bei hohen Sperrspannungen sicher nicht mehr giiltig ist. 
Zeitschrift fiir Physik. Bd. 134. 32 


steht, da die Randschichttheorie unter den von ScHotrtKy gemachten Voraus~ 


Va 
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Zwischenschicht aus Kadmiumselenid besitzen. Um einen Vergleich mit 
den zwischenschichtfreien Sperrschichten durchfiihren zu kénnen, wurden 
als Sperrelektroden die gleichen Metalle wie vorher, insbesondere Wis- 
mut, Zinn und Kadmium, verwendet. Die charakteristischen Sperr- 
schichtgréBen, die Schleusenspannung, der Nullwiderstand und das 
Sperrvermoégen, sind in Tabelle 2 wiedergegeben und zwar zusammen 
mit den Werten der entsprechenden zwischenschichtfreien Gleichrichter. 


Tabelle 2. _ Sperrschichteigenschaften von Selengleichrichtern mit verschiedenen 
Elektrodenmetallen ohne und mit Kadmiumselenid-Zwischenschichien. 


Nullwiderstand « 
Elektrodenflache 
KQ cm* 


Sperrvermégen 
Volt 


Schleusenspannung 


Sperrelektrode Volt 


aus 


ohne | mit 
Zwischenschicht 


cine mit 
Zwischenschicht 


ohne | mit 
Zwischenschicht 


Wismut . 
Zinn 
Kadmium . 


Als Ergebnis stellt man fest, daB die Sperrschichteigenschaften bei den 
Gleichrichtern mit Zwischenschicht vom Metall der Gegenelektrode 
praktisch unabhangig sind. Auch hinsichtlich der GréBe der charak- 
teristischen Sperrschichtdaten ist keine Ubereinstimmung mit einem der 
zwischenschichtfreien Falle vorhanden. Bei Elektroden aus Wismut und 
Zinn tritt dies sehr deutlich in Erscheinung; aber auch bei Kadmium- 
elektroden. sind die Unterschiede noch sehr ausgepragt, wenn’ man be- 
achtet, daB z.B. der Fehler bei der Bestimmung der Schleusenspannung 
héchstens + 0,02 V betragt. DaB die Sperrschichteigenschaften von 
Selengleichrichtern mit einer Kadmiumselenid-Zwischenschicht vom 
Metall der Gegenelektrode véllig unabhangig sind, zwingt nun offenbar 
zu dem SchluB, daB der Sitz der Sperrwirkung bei dieser Gleichrichter- 
type nicht die Grenze Metall—Kadmiumselenid, sondern die Grenze Kad- 
miumselenid—Selen ist}. Fiir die an diesem Kontakt auftretende Sperr- 
wirkung ist die Schleusenspannung von 0,56 V bis zu einem gewissen 
Grade kennzeichnend; ihre Gré8e hangt namlich nur in verhaltnismaBig 
geringfiigiger Weise von der Beschaffenheit der Selen- und Kadmium- 
selenidschicht ab. Der Nullwiderstand und vor allem das Sperrvermégen 
werden dagegen in weit stairkerem MaBe durch die elektrischen Eigen- 
schaften der beiden aneinandergrenzenden Halbleiterschichten be- 
stimmt?; ihre Werte sind daher fiir den Sperreffekt an der Grenze 

? In der miindlichen Diskussion im Anschlu8 an den Vortrag wies A. HOFFMANN 
darauf hin, daB er zusammen mit F. Rose auf einem anderen Wege zu demselben 
Ergebnis gelangt ist. 

* Dabei spielt nicht nur die Art der Stérstellen im Selen und im Kadmium- 


selenid, sondern auch eine inhomogene Verteilung ihrer Dichte in der Sperrschicht- 
zone eine SOP Rolle. . S 
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Kadmiumselenid—Selen nicht so charakteristisch wie derjenige der 
Schleusenspannung. 

Das Ergebnis, daB die Sperrwirkung an der Grenze Kadmiumselenid— 
Selen auftritt, liefert zugleich eine Erklarung fiir die Tatsache, daB in 
der Technik das Kadmium unter den Elektrodenmetallen der Selen- 
gleichrichter eine ausgesprochene Sonderstellung einnimmt; denn es ist 
bisher nur mit kadmiumhaltigen Elektroden gelungen, hochsperrende 
Selengleichrichter mit zeitlich stabilen elektrischen Eigenschaften her- 
zustellen. Jetzt sieht man, da es nicht auf das Vorhandensein einer 
bestimmten Metallelektrode, sondern auf die Entstehung einer Zwischen- 
schicht aus Kadmiumselenid ankommt. Diese bildet sich aber bei Ver- 
wendung von Elektroden aus Kadmiumlegierungen, z.B. mit Wismut 
und Zinn, wie sie in der Technik iiblich sind, stets schon bei Zimmer- 
temperatur aus [2]. Gleichrichter mit anderen Seleniden als Zwischen- 
schichten, die ahnlich giinstige Eigenschaften aufweisen, sind bisher 
nicht bekannt geworden. 


D. Diskussion der Ergebnisse. 


Die Untersuchungen tiber den EinfluB der Metallelektrode an Sperr- 
schichten erweisen sich nun als besonders aufschluBreich fiir die Beant- 
wortung der Frage nach dem Sperrmechanismus von Selengleichrichtern. 


Im zwischenschichtfreien Fall, wo also Metall und Selen unmittelbar 
aneinandergrenzen, stellt die Randschichttheorie in der von SCHOTTKY 
durchgefiihrten Form eine brauchbare Grundlage fiir das Verstandnis 
des Sperreffektes dar. Der quantitative Vergleich, sogar unter Beriick- 
sichtigung der Bildkraft, zeigt jedoch, daB schon in der Nahe des 
Spannungsnullpunktes zusatzliche Effekte das Sperrschichtverhalten be- 
stimmen. Man wird hierbei zunachst an Feldemissions- und PaBleitungs- 
effekte denken, auf die bereits ScHoTTKy [4], [6] hingewiesen hat. Be- 
sonders bei Elektroden aus Metallen mit niedriger Elektronen-Austritts- 

_ arbeit besteht auBerdem die Méglichkeit, da8 unvermeidliche und schwer 
nachweisbare diinne Zwischenschichten die Austrittsarbeit Metall—Selen 
herabsetzen. Eine Entscheidung hieriiber kann durch Untersuchungen 
iiber die Anderungen der Sperrschichteigenschaften bei wachsender 
Zwischenschicht herbeigefiihrt werden?. 

DaB im anderen Fall die Beriicksichtigung von verhaltnismaBbig 
dicken Zwischenschichten bei der Aufkléarung des Sperrmechanismus 

_ gewisser Selengleichrichter unerlaBlich ist, geht aus den experimentellen 

_ Ergebnissen an Gleichrichtern mit Kadmiumselenid-Zwischenschichten, 

die in der Technik eine so groBe Rolle spielen, sehr deutlich hervor. Der 

Nachweis, daB die Sperrwirkung an der Grenze Kadmiumselenid—Selen 


A Vel. FuBnote 2, S473 
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auftritt, zeigt namlich, daB der Sperrmechanismus dieser Gleichrichter 
offenbar nicht mehr demjenigen der Randschichttheorie entspricht, wo 
man es mit der Sperrwirkung an der Grenze Metall—Halbleiter zu tun 
hat: denn Kadmiumselenid besitzt ja ebenso wie Selen Halbleitereigen- 
schaften. Der Sitz des Sperreffektes ist also die Grenze von zwei ver- 
schiedenen Halbleitern. Dieses experimentelle Ergebnis ist nun in Ein- 
klang mit theoretischen Uberlegungen, die Davypov [12] bereits im 
Jahre 1938 angestellt und zur Deutung der Sperrwirkung des Kupfer- 
oxydul-Gleichrichters herangezogen hat. Danach kann namlich unter 
bestimmten Bedingungen ein Sperreffekt an der Grenze zwischen einem 
UberschuB- und einem Defekthalbleiter auftreten. Da Selen defekt- 
leitend ist, liegt in unserem Fall eine solche Anordnung vor, sofern 
Kadmiumselenid ein UberschuBhalbleiter ist. Nach Untersuchungen 
von EcKart und GuppEN [13] sowie EcKART und ScumipT [/4] trifft 
dies fiir Kadmiumselenid, das durch chemische Reaktion aus den Ele- 
menten entsteht, in der Tat zu. 

Die Erkenntnis, daB sich bei Ausbildung iiberschuBleitender Zwi- 
schenschichten der Sitz der Sperrwirkung zum tberwiegenden Teil an 
die Grenze Zwischenschicht—Selen verlagern kann, wurde auf einem 
anderen Wege schon friiher gewonnen [3], [7]. Bei der Untersuchung 
des Einflusses von Zwischenschichten auf die Sperrschichteigenschaften 
zeigte sich namlich, daB der Richtungssinn der Gleichrichterwirkung bei 
wachsender Dicke der Zwischenschicht, ausgehend vom zwischenschicht- 
freien Zustand, erhalten bleibt, die Sperrkennlinien sich jedoch betracht- 
lich verandern und zwar in dem Sinne, daB eine Verstarkung des Sperr- 
effekts auftritt. Sofern die Zwischenschichten UberschuBhalbleiter sind, 
kann dieses Ergebnis nur so gedeutet werden, daB die Sperrwirkung an 
der Grenze Metall—Zwischenschicht gegeniiber derjenigen an der Grenze 
Zwischenschicht—Selen praktisch nicht in Erscheinung tritt. Trafe das 
Gegenteil zu, so miiBte sich namlich entgegen der Beobachtung der 
Richtungssinn der Gleichrichterwirkung umkehren [4]. Bei der Ver- 
lagerung der Sperrschicht an die Grenze UberschuBhalbleiter—Selen da- 
gegen bleibt der Richtungssinn nach Davypoy [12] der gleiche wie beim 
Sperreffekt an der Grenze Metall—Selen. 

Sperreffekte an der Grenze von Uberschu8- und Defekthalbleitern 
sind auch in einigen anderen Fallen bereits beobachtet worden. Beschrie- 
ben wurde dieser Effekt zum erstenmal von SOSNOWSKI, STARKIEWICZ 
und Simpson [15], die ihn an der Grenze von iiberschuB- und defekt- 


leitendem Bleisulfid beobachteten. An Germanium wurde er von BEN- ~ 


ZER [16] und an Silizium von Scarr, THEUERER und SCHUMACHER [17] 
aufgefunden. Neuerdings spielt die Sperrschicht am Ubergang zwischen 
einem defekt- und einem iiberschuBleitenden Halbleiterbezirk, die in 
der amerikanischen Literatur als ,p-n-junction’ bezeichnet wird, 
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insbesondere beim Germanium-Flachengleichrichter und Germanium- 
Flachentransistor eine groBe Rolle. Der Sperrmechanismus des p-n- 
Uberganges in Einkristallen ist inzwischen unter zum Teil allgemeineren 
Voraussetzungen als bei DAvypov [12] durch SHocKLEY und Mit- 
arbeiter [78] weitgehend aufgeklart worden. 

Bei den genannten bisher bekannt gewordenen Fallen handelt es sich 
um p-n-Uberginge innerhalb ein und derselben Grundsubstanz. Von 
diesen unterscheidet sich die Sperrschicht am Selengleichrichter mit 
Kadmiumselenid-Zwischenschicht dadurch, daB hier zwei Halbleiter, 
bestehend aus verschiedenen Substanzen, aneinandergrenzen, die auch 
ein unterschiedliches Kristallgitter aufweisen?. AuBerdem ist noch der 
EinfluB von Korngrenzen zu beriicksichtigen; denn im vorliegenden Fall 
handelt es sich sowohl bei Selen als auch bei Kadmiumselenid um poly- 
kristalline Substanzen. 


Als sicher mu8 jedenfalls angenommen werden, daB die ScHoTTKy- 
sche Randschichttheorie bei Selengleichrichtern mit Kadmiumselenid- 
Zwischenschicht nicht mehr anwendbar ist2, da sie z.B. nur eine Lei- 
tungstragersorte beriicksichtigt und daher Fragen der Paarbildung und 
Rekombination auBer acht laBt. Damit ist eine ganzlich neue Situation 
entstanden, auf Grund welcher die Deutung einer Reihe von Beobach- 
tungen an technischen Selengleichrichtern méglich ist, deren Verstandnis 
im Rahmen der Randschichttheorie auf Schwierigkeiten stéBt. 


Herrn Dr. W. Kocu danke ich herzlich fiir das fordernde Interesse 
an der Arbeit. Ferner méchte ich ihm sowie Herrn Prof. F. SAUTER 
und Herrn Dr. W. Scuuttz fiir wertvolle Diskussionen meinen Dank 
aussprechen. 
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Differentielle und totale Wirkungsquersdhnitte der 
unelastischen Streuung in der Kontinuumtheorie. 


Von 
Otro HITTMArR. 


(Eingegangen am 12. Januar 1953.) 


Es werden allgemeine Ausdriicke fiir den differentiellen und totalen Wirkungs- 

querschnitt einer Reaktion (a, a’; y) unter Zugrundelegung der statistischen An- 

nahme der Kontinuumtheorie angegeben. Einige Ergebnisse friiherer Arbeiten 

werden verbessert. Die unelastische Neutronenstreuung am Cd"! wird numerisch 
behandelt und diskutiert. 


I. Einleitung. 


In zwei friiheren Arbeiten [7], [2] wurden Aspekte der unelastischen 
Streuung hinsichtlich totalen Wirkungsquerschnitts und hinsichtlich der 
Winkelverteilung vom Standpunkt der Kontinuumtheorie aus betrach- 
tet. In der vorliegenden Arbeit werden fiir die Reaktion (a, a’; y), fiir 
die in [7] nur das Verhaltnis von totalen Wirkungsquerschnitten an- 
gegeben wurde, diese Wirkungsquerschnitte selbst bestimmt und fiir 
das in [7] behandelte Cd™!, wo die statistische Annahme fir den Zwi- 
schenkern Geltung haben sollte, berechnet. Einige Bemerkungen in [/] 
und [2] iiber den EinfluB der Koinzidenz der betreffenden y-Strahlung 
werden richtig gestellt und die entsprechenden Ausdriicke danach korri- 
giert. Der Ubergang vom differentiellen zum totalen Wirkungsquer- 
schnitt wird vor Ausfiihrung der m-Summen durch RAcAH-Koeffizienten 
vollzogen, wodurch diese Koeffizienten im totalen Wirkungsquerschnitt 
nicht auftreten. 

In [2] wurde fiir die Winkelverteilung einer Reaktion (a, a’; y), die 
die Richtung von a in Beziehung zu der von y setzt, der Ausdruck 


D Seti. Tish (Lats oa in ma) (Le +1) X | (1) 
i “ | 


abgeleitet. S ist die Matrix der unelastischen Streuung. Die T-Matrix 
beschreibt den y-Ubergang von dem durch die unelastische Streuung 
erregten metastabilen Niveau in den Grundzustand. Die L sind die 
Quantenzahlen des totalen Drehimpulses der betreffenden Strahlungen 
und die i bezeichnen die Spinquantenzahlen der betreffenden Niveaus. 
ju ist die z-Komponente der Spinquantenzahl einer Strahlung. 


Mj) 


mM wu 


: i : ; (L,) 
X (Lo tg lg Mg tz Mg) (Lz tM M,\13 M3) Duyn, 
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Bei richtiger Normierung der Matrizen S und T und nach Multi- 


plikation mit 72?, wo A= + DE Brociikz-Wellenlange der einfal- 
7 


lenden Strahlung der Energie E, erhalt man aus (1) nach Durchschnitts- 
bildung iiber die m-Komponenten der Spinquantenzahl s von a und der 
m-Komponenten von 7, fiir den differentiellen Wirkungsquerschnitt 


mt 22 ~S 13s, : 
ps pet WRT LRe er Silane Te hl Le eA ae 
o(E,%) CeCe oh > Lyi, Ly 1 S| 1 ) | 


 (2L3 +1)) (Ly ty fy My | 42 Me) (Le 13 Me Msz\ tz Ms) X (2) 
\2 
X (Ly igMg my| ig ms) ab tp", (080) . | 


Wie in [2] ous ae nun aus (2) durch Ausreduktion des Darstellungs- 
produktes DY se * DY) und durch Einfiihrung von RAcAH-Koeffizienten 


33 
pean, aad 
(25 + 1) (2%, +1) p Aa, 
x (2L, +1)! (2L, +1)! (2L, +1)? (27, + 1) (2% +1) Xx 
* (245 1-4) c (4 L,) €s(Led-g) Wily ta Tata fi) se 


( 
x Wt, ts 151 1,,L 2 ¥) W(L, is Ly tg, 14 ”) Sie at, ae se Ly si, he 


o(E, ?) == (as)eith—-Lty (2L, a 4)! x | 


x He * 1) — P (cos) 


ah tats 4m 


mit c,= > (—)’-#(LL’—ppl|v0). 


7 


II. Einfiihrung der statistischen Annahme 
und Kownzidenz der y-Strahlung. 


Der einzige Vorgang, der mit der y-Strahlung, die vom metastabilen 
Niveau in den Grundzustand fiihrt, in Konkurrenz treten kann, ist 
innere Konversion. AuBerdem sind héhere Multipole sehr unwahrschein- 
lich, da sich der metastabile Zustand ohnehin schon durch eine beacht- 
liche Spindifferenz vom Grundzustand unterscheidet [3]. Das Produkt 
Ti)* TY laBt sich also durch die Wahrscheinlichkeit ‘ _ der 

a 
ausgesandten y-Strahlung ersetzen, wo « den totalen Koeffizienten der 


inneren Konversion darstellt. 

Handelt es sich um einen unelastischen Streuvorgang, bei dem fir 
den Zwischenkern die statistische Annahme der Kontinuumtheorie ge- 
macht werden kann [4], [5], so wird das Produkt ti he Ld, Sree 
ersetzt durch T,, (E) T,, (E’ ) fm Ty, (E;) > [1]. Dabei ist angenommen, 
daB fiir die betreffende Reaktion neben unelastischer Streuung alle 
anderen Prozesse, wie Einfangprozesse oder Emission anderer Teilchen, 


one : 
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vernachlassigt werden kénnen. Die T,, und T,, sind die Transmissions- 
koeffizienten der absorbierten und emittierten Korpuskularstrahlung. 
E’ ist die Energie der emittierten Partikel a’ und die T,, (E;) umfassen 
alle Emissionsméglichkeiten, die dem Zwischenkern iiberhaupt offen- 
stehen, ob sie nun auf das Niveau ?, fiihren oder nicht. Mit j wird immer 
ein Kanal bezeichnet. 


Durch die Messung der y-Koinzidenz wird nun nicht, wie in [J] 

behauptet wurde, die Berechnung der Summe )' 7;,(E;) vermieden, 
nih 

da trotzdem alle Zerfallsméglichkeiten des Zwischenkernes in Betracht 
gezogen werden miissen, die mit den speziellen, die auf das metastabile 
Niveau fiihren, in Konkurrenz treten kénnen. Die y-Koinzidenz be- 
schrankt lediglich die Zahl der méglichen T;,(E). Die Ausdriicke [7] 
(8) und (9) und [2] (8) und (9) sind also entsprechend zu erganzen. 


Allgemein erhalt man also mit der statistischen Annahme aus (3) 


ze 2 1 


4 BI gt glad yt T(E’) 
o(E, 0) = (2s + 1) (2% + 1) ra | eat 1S tale : 
215 


x (20, + 4) (2L5 + 1) (24, +1)? (2¢5 + 1) (1,4,0.0]70) x (4) 
xX (L,L3—11. 70) W(k, tg) %,9, v) (W(t243 4293, 27) X 


x W(Lg ig Lg tg, iy ¥) x P,(cos 8). | 


III. Berechnung des totalen Wirkungsquerschnitts. 

Der totale Wirkungsquerschnitt kann nun-natiirlich aus (4) durch 
Integration iiber den vollen Raumwinkel berechnet werden. Man findet 
diese GréBe jedoch auf einfachere Weise, wenn man die Integration 
vor Einfiihrung der Racau-Koeffizienten ausfiihrt und daher von (2) 
ausgeht. Man erhalt nach Einfiihrung der statistischen Annahme 


nA 1 rin ae 
0, (E) r= (2s + 1) (2%, +1) real te re T(E ys Da Ty (E 


X (1,91 0 mg) ty Mg)? (Lp73 My me — M,|t, mz)" (L314 Ms me Msz)?, 


wo M, diesmal die magnetische Quantenzahl nur des Bahndrehimpulses /, 
bedeutet. - 

Die Summen iiber die magnetischen Quantenzahlen lassen sich nun 
ohne weiteres ausfiihren. Man beginnt mit m, bei vorlaufig fixiertem m,, 
summiert dann iiber M, bei festgehaltenem m. und summiert schlieBlich 
liber my. 


ni? set Bie 
(2) = a. 41) e441) me ars ie Peg (Ey) ” 6) 
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IV. Neutronenstreuung am Cd}. 
Handelt es sich um unelastische Neutronenstreuung, so wird (4) mit 
Verwendung der e-Symbole von [/} zu 
A? (215 + 1) (2L3 + 1) (—)» 7; (E) (2%, ++ 12 Tj, (E) 
~—-8(2% 4+ 1)(1+0) 5, a 


Y BeheGioa 
1$409%,% (6) 
x (21, +1) (1, 4,00|70) (Lp Lz —11|9 0) Wl, 492, 12,41 ¥) X 


X W (te jg t2I3,%2%) W(Ls 13 L313, 14») P, (cos 8) 


o(E, 3) =- 


und (5) wird entsprechend zu 


ar 1 € (1, J4 I) (242 + 1) Th, (E’) € (lp J 42) 

AE ogee CR ea aed ENG ESM AP TeD avon 
2273 

Der Grundzustand des Cd!" hat den Spin } und gerade Paritat. 
Bombardiert man mit Neutronen der Energie 250 keV, so wird nur das 
2D; (247 keV)-Niveau erregt. Die Riickkehr in den Grundzustand erfolgt 
durch elektrische Quadrupolstrahlung und der totale Konversions- 
koeffizient « ist 0,06 [6]. Die geringe Energie des emittierten Neutrons n’ 
14Bt nur den Wert /,=0 zu, wodurch 7, auf 2+ und 3+ beschrankt 
wird. J, ist also 2. Fiir den differentiellen Wirkungsquerschnitt erhalt 
man so: 


o (250, 7) ~ 1 + 0,723 P, (cos #) — 1,368 P, (cos 9). 


Bombardiert man mit Neutronen der Energie 345 keV, so wird 
auBerdem das *D; (340 keV)-Niveau erregt. Bringt man die magnetische 
Dipolstrahlung von diesem Niveau in den Grundzustand in Koinzidenz 
mit der unelastischen Streuung, so ist /, wieder Null und7,=1-+und2-+. 
1, ist demnach 0 und 2. Fiir die Intensitat der »’-Strahlung der ver- 
schiedenen Niveaus des Zwischenkernes hat man auch die Zerfalls- 
moglichkeit auf das 2D; (247 keV)-Niveau zu beriicksichtigen. Das ergibt 


6 (345,03) ~1 + 0,387 P, (cos #). 
Fir den totalen Wirkungsquerschnitt erhalt man-bei 250 keV aus (5) 
0;(250, V9) = 0,0744 - 107-4 cm?. 

Bei 330 keV hat man neben /,=0 auch /,=1 zu beriicksichtigen, 
was neben 1=2-+ und 3+ auch die Werte 1— und 2— ermoglicht. 
l, hat die Werte 1 und 2. Das ergibt 

6; (330, V4) = 0,386 - 10-*4 cm?. 


Bei 345 keV Einfallsenergie der Neutronen bekommt man bei Koin- 
zidenz der magnetischen Dipolstrahlung y,, vom 2D; (340 keV)-Niveau 
in den Grundzustand fiir o, den Wert 


0; (345, Y29) = 0,0504 - 10-4 cm?. 


ee 


7" 
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Erhoéht man die Energie auf 420 keV, so werden nicht aa die Niveaus 
2D; (247 keV) und *D; (340 keV) angeregt, sondern auch }3 + (396 keV) 
und $+ (449keV) [7]. Die Koinzidenz der ih Sibabliius vom 
?D; (340 keV)-Niveau in den Grundzustand beschrankt aber die /,-Werte 
auf 0 und 1 und damit die 7,-Werte auf 0—, 1+, 1—, 2+ und 2—. Von 
diesen Niveaus des Zwischenkerns kénnen aber die beiden Niveaus 
¥ +396 keV) und § + (419 keV) niemals mit den fiir /) zur Verfiigung 
stehenden Energiedifferenzen erreicht werden. Diese beiden Niveaus 

eten also bei der Berechnung von o;(420, y29) nicht in Erscheinung. 
Sie ergibt | 
: (420, Yoo) = 0,4125 - 10-24 cm?. 
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Numerische Auflésung der Schrédinger-Gleichung. 
Von 
A. Vv. MOHRENSTEIN. 
Mit 2 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 5. Dezember 1952.) 


Es wird eine numerische Methode fiir die Auflosung der ScHRODINGER-Gleichung 
beschrieben, die eine Weiterentwicklung der Methode von Frost? darstellt. Im 
Falle komplizierter Atome und Molekiile kann die Methode als der letzte Naherungs- 
schritt einer Rechnung nach HARTREE benutzt werden. Es wird auBerdem ein 
numerisches Verfahren fiir die mehrfache Integration allgemeiner Funktionen vor- 
geschlagen. Als einfachere Beispiele sind die Probleme der Grundzustande von He 
und H, betrachtet worden. Fiir die Eigenwerte wurde errechnet : —2,9050 HARTREE- 
Einheiten (H.E.) bzw. —1,1730H.E. Die Experimentellen Werte sind —2,9035 H.E. 
bzw. —1,1743 H.E. Die Auflésung der ScHRODINGER-Gleichung ist erst im Ka- 
pitel III beschrieben. Kapitel II behandelt die Moglichkeit einer numerischen 
Integration komplizierter Funktionen. Nur eine solche Méglichkeit macht die 
Auflésung der ScCHRODINGER-Gleichung in dem hier yvorgeschlagenen Umfange 
zweckmaBig. 


I. Grundlagen. 


Die meistbenutzte Methode fiir die Berechnung der Eigenfunktionen 
komplizierter Atome ist die HARTREE-Methode mit ihren zahlreichen 
Abwandlungen. Bei diesen Abwandlungen wird die Eigenfunktion als 
ein Produkt der Eigenfunktionen einzelner Elektronen oder als eine 
Summe gleicher Produkte mit ausgetauschten Elektronennummern vor- 
ausgesetzt. Insofern die wahre Eigenfunktion keine solche Gestalt 
hat (die SCHRODINGER-Gleichung ist nicht exakt separierbar), ist 
die Genauigkeit dieser Methoden grundsitzlich begrenzt. Meistens ist 
der Fehler des Eigenwertes von der GréBenordnung 1%. Das ent- 
spricht dem mittleren Fehler der Eigenfunktion von etwa -- 1% a 
+10%. Diese Genauigkeit geniigt oft nicht, auBerdem bietet diese 
Methode bei der Anwendung an nicht kugelsymmetrischen Gebilden 
(z.B. Molekiilen) erhebliche Schwierigkeiten. 

HYLLERAAS hat in die Quantenmechanik eine universelle Methode 
fiir die Berechnung der Eigenfunktionen eingefiihrt?, die grundsatzlich 
eine beliebige Genauigkeit zu erreichen gestattet. Fiir die praktische 
Durchfithrung dieser Methode braucht man aber einen Satz von Funk- — 
tionen —/,, —, die die wahre Funktion geniigend approximieren kénnen 


+ Frost, J.: Chem, Phys. 10, 240 (1942). 


? Im Grunde handelt es sich hier um die GALERKINsche Erweiterung des Ver- 
fahrens von Rirz. » 
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und fir die Ausdriicke wie /, /,, und /, Hf, geschlossen integrierbar sind !, 
Es hat sich gezeigt, daB es in komplizierteren Fallen sehr schwer ist, 
eimen solchen Satz von Funktionen zu finden. Es hat den Anschein, 
als ob die praktischen Méglichkeiten dieser Methode durch die schon 
veroffentlichten Arbeiten weitgehend erschépft sind. 

Das Ziel meiner Bemihungen war es, eine numerische Methode fiir 
die Auflésung der SCHRODINGER-Gleichung auszuarbeiten. Die Methode 
sollte grundsatzlich eine beliebige Genauigkeit zu erreichen gestatten und 
nach Moglichkeit universal, vor allem auch fiir die Berechnung der 
Molekiile anwendbar sein. 

Nach einigem Suchen habe ich mich der Methode von Frost? an- 
geschlossen, die von mir umgestaltet und ergdnzt wurde. Ich glaube, 
daB in diesem erweiterten Zustand diese Methode die Eigenfunktion 
eines beliebigen Atoms und eines nicht sehr komplizierten Molekiils mit 
der mittleren Genauigkeit von etwa 1% zu berechnen gestattet. Darum 
nehme ich bei der folgenden Darstellung der Methode an, daB im all- 
gemeinen ein Problem von ziemlicher Kompliziertheit vorliegt, obwohl 
praktisch die Methode vorerst nur im Fall des Grundzustandes von He 
(3 Dimensionen) und des Grundzustandes von H, (5 Dimensionen) aus- 
probiert wurde. In diesen beiden Fallen wurde ungefahr dieselbe Ge- 
nauigkeit erreicht, wie sie auch die Methode von HyLLERAAs liefert. Bei 
He erhielt Dr. A. SCHLUTER vom Max Planck-Institut fiir Physik, 
Géttingen den mittleren Fehler der Eigenfunktion +1,4% und den 
Eigenwert —2,9050H.E. anstatt des wahren Wertes —2,9035 H.E. 
Bei H, erhielt ich den mittleren Fehler der Eigenfunktion + 6,5 % und den 
Eigenwert —1,1730H.E. anstatt des wahren Eigenwertes —1,1743 H.E. 


II. Das numerische Verfahren der mehrfachen Integration. 


Die Eigenfunktion eines Atoms oder Molekiils mit N Elektronen 
hangt genau gesehen von 3N Koordinaten ab. Diese Zahl der Dimen- 
sionen ist aber auch fiir die hier behandelte Methode zu groB. Es diirfte 
jedoch méglich sein, allein die Eigenfunktionen der Valenzelektronen 
zu berechnen, wahrend der Rumpf des Atoms oder des Molekiils durch 
ein Potential V fiir die Valenzelektronen zur Darstellung kommt. Dieses 

Potential kann man z.B. der vorher durchgefiihrten Rechnung nach 
-HartrEE entnehmen. Es braucht nicht analytisch dargestellt zu werden, 
sondern kann auch als eine Kurve oder Tabelle vorliegen. 

__. Aber auch die so eingeschrankte Aufgabe kann noch 10 bis 15 Dimen- 
-sionen haben. Um die uns leitenden Gedanken am deutlichsten zeigen 
zu kénnen, nehmen wir zunachst an, daB wir die Eigenfunktion eines 


1 H-quantenmechanischer Operator der Energie. 
2 Frost: l.c. 


| 
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z.B. 15-dimensionalen Problems schon in Gestalt einer Formel gefunden 
haben. Es wird dann sofort die Aufgabe auftauchen, das Quadrat 
dieser Eigenfunktion zu integrieren, um den Normierungsfaktor zu 
bestimmen. Bei der Verwendung der gefundenen Eigenfunktion werden 
weitere Integrationen notwendig. In einem hochdimensionalen Raum 
ist praktisch nur die Trapezintegration méglicht. Eine zusatzliche 
Schwierigkeit besteht dabei darin, daB man nach dem Eliminieren der 
zyklischen Koordinaten gezwungen ist, das Problem in krummlinigen 
Koordinaten (z. B. Polarkoordinaten) zu betrachten. Es ist dabei schwer, 
die gleichen Volumelemente und die Punkte in ihrer Mitte im Sinne 
der Trapezmethode zu bestimmen. Diese Aufgabe ist besonders fiir die 
Volumelemente am Rande, wo die Funktion exponentiell verschwindet, 
ohne Willkiir nicht zu ldsen. 

Haben wir nun die Punkte irgendwie gewahlt, so muB ihre Zahl sehr 
groB sein. In unserem Falle, wo die Funktion in jeder Dimension einige 
Nullstellen und Wendepunkte und einen exponentiellen Abfall hat, 
miuissen wir wohl mindestens 10 Punkte pro Dimension nehmen. Ins- 
gesamt hat man also 10! Punkte. Nimmt man an, daB eine elektronische 
Rechenmaschine 0,01 sec zum Berechnen einer komplizierten Funktion 
in einem Punkte braucht, so wird die ganze Integration etwa 20000 Jahre 
dauern. 

Der maximalmégliche Fehler einer solchen Integration ist dabei dem 
Fehler der linearen Approximation unserer Funktion durch 10 Punkte 
in einer Dimension gleich. Dieser betragt schatzungsweise etwa 10%. 
Dagegen ist der wahrscheinliche Fehler unserer Integration sehr. klein. 
Wir haben insgesamt 10!4 Approximationen, jede mit einem Fehler von 
10%. Hat die Funktion keine einfachen Eigenschaften (z.B. tiberall 
konkav zu sein) und keine einfachen Beziehungen zu unserer Punkt- 
verteilung, so kénnen wir alle diese Fehler als voneinander unabhangige 
zufallige GréBen betrachten. Der wahrscheinliche summare Fehler be- 
tragt dabei 

10% 


10" 


Diese Werte der Fehler zeigen uns eine Méglichkeit, das Problem 
der Integration praktisch zu lésen. Bei groBer Zahl der Wiederholungen 
einer Operation erscheint der summare wahrscheinliche Fehler mit der 
Sicherheit eines thermodynamischen Gesetzes. Wir kénnen also ihn als 
das alleinige Kriterium der Genauigkeit unserer Rechnung benutzen. 
Er braucht praktisch kaum kleiner als etwa 0,1% zu sein. Das ergibt 
bei einer formalen Umrechnung in unserem Falle 20000 Punkte oder 
2 Punkte pro Dimension. 


=1-10%%. 


1 Das Polynom 2. Grades hat im 15-dimensionalen Raum 121 Koeffizienten. 
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Nun k6énnen 2 Punkte bei einer Trapezintegration einer kompli- 
zierten Funktion unméglich eine Genauigkeit von 10% gewahrleisten. 
AuBerdem geben diese 2 Punkte den Charakter der Funktion in so eroben 
Zigen wieder, daB dieser Charakter in allen Dimensionen derselbe sein 
kann. Die Fehler sind also nicht mehr statistisch verteilt, sondern einem 
einfachen Gesetz unterworfen. Zum Beispiel je weiter wir den auSeren 
Punkt nach drauBen legen, um so kleiner wird der errechnete Wert des 
Integrals. Der innere Punkt kann in mehreren Dimensionen nahe einer 
Nullstelle hegen. Wir kénnen also leicht eine solche Punktverteilung 
wahlen, daB das errechnete Integral einem in gewissen Grenzen beliebigen 
vorher angegebenem Wert gleich wird. Die ganze Rechnung ist somit 
vollig sinnlos, trotz der immer noch sehr groBen Gesamtzahl der Punkte. 


Wir wollen nun ein Verfahren 
der Integration vorschlagen, das die 
Einwande des letzten Absatzes nach 
Méglichkeit umgeht; bei dem also 
die Fehler kleiner sind und vor allem 
bis zu viel kleinerer Anzahl N der _ Fig. 1. Die Dichte der Punkte proportional dem 
peered Walrecemicn ee ee awien aii 
keitstheorie berechnet werden k6n- 
nen. Gleichzeitig wird dabei auch die oben beschriebene Schwierigkeit 
mit der Willkiir der Wahl der Punkte iiberwunden. 


Man nehme eine geschlossen integrierbare Hilfsfunktion F°, die der 
zu integrierenden Funktion F méglichst ahnlich verlauft. Vor allem 
muB man darauf achten, daB beide Funktionen gleich schnell gegen 
Unendlichkeit verschwinden. Durch eine Mafstabtransformation der 
Hilfsfunktion kann man es immer erreichen. 


Man nehme noch ein Gitter von Punkten, dessen Dichte dem Absolut- 
wert der Hilfsfunktion (in unserem Beispiel ist sie immer positiy) pro- 
portional ist. Bei dem Ansetzen der Punkte nur nach dem Augenma8 
begeht man meistens zu groBe Fehler. Es empfiehlt sich, die Integrierbar- 
keit der Hilfsfunktion dazu auszunutzen, den ganzen Raum in N solche 

_Gebiete Ar; aufzuteilen, iiber die das Integral der Hilfsfunktion ein und 


denselben Wert a { F°dt hat. Das kann man auch sehr grob ange- 


nahert tun. Die Punkte wahlt man dann irgendwo inmitten der Ge- 

biete At;. ZweckmaBig erscheint das Prinzip dieser Wahl, das in einer 
Dimension auf der Fig.1 erlautert wird. Alle schraffierten Flachen sind 
da einander gleich. Die Schnittpunkte der punktierten Linien mit der 

x-Achse (gerade Punktnummern) geben die Grenzen der Gebiete Ar; 
an. Die Schnittpunkte der gezogenen Linien mit der x-Achse (ungerade 
-Punktnummern) geben die gewdhlten Punkte an. 
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Ist die Dichte der Punkte proportional dem Wert der Funktion, so 
ist das Volumen Art; das einem jeden Punkt zugedacht werden kann, 
umgekehrt proportional dem Wert der Funktion. Das gs PFOA 4; 


hat also bei jedem i ungefahr ein und denselben Wert: - xf Fede. 


Man hat nun die angenaherte Gleichung 


[racxy nonven() -[Fedr). (1) 


Fiir die Funktion F gilt aber analog dem ersten Teil dieser Gleichung 
auch: 


N 
(Page > haz, (2) 
4=1 


wo F, der Wert der Funktion F in denselben gewahlten Punkten ist. 
Ersetzt man hier At; durch den zweiten Teil der Gl. (1), so hat man: 


v7 
[Favs [react ye (3) 
% Lau 


{ F°dr ist uns bekannt, man braucht ihn also nur mit dem Mittelwert 
des Quotienten F,/F? zu multiplizieren, um das gesuchte Integral zu 
erhalten. 

Sind die Funktionen F und F® einander proportional, so liefert unsere 
Integration ein exaktes Ergebnis. Je besser die Hilfsfunktion sich der 
behandelten Funktion anpaBt, um so genauer ist das Ergebnis der Inte- 


gration. Praktisch diirfte man immer damit rechnen kénnen, daB die 


Hilfsfunktion durchschnittlich nicht mehr als + 50% Fehler macht}. 
So sind hier die Fehler der Integration in einer Dimension auch ganz 
ohne Punkte begrenzt. Bei 2 Punkten pro Dimension kann man die 
friiher erwahnte Genauigkeit der Integration in einer Dimension von 
10% erwarten. Anstatt der im mehrdimensionalen Raum unbequemen 
Approximation durch Polynome héherer Grade haben wir hier eine 
Approximation durch eine bestpassende integrierbare Funktion ein- 
gefiihrt. -AuBerdem haben wir eine veranderliche Intervallbreite ein- 
gefiihrt, die an die behandelte Funktion am besten angepaBt ist. Durch 
diese MaBnahmen wurde die Zahl der Punkte stark eingespart. 


Die Willkiir der Wahl der Punkte wurde von uns grundsatzlich nicht 
aufgehoben, ihre Auswirkung ist jedoch dadurch stark vermindert, daB 
die Funktion F/F° fast eine Konstante ist. 


re cLFIP de | 
Sra. == 50% 
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Diese Vorteile unseres Verfahrens wiirden jedoch seine Einfiihrung 
noch kaum gerechtfertigen. Den Hauptvorteil dieses Verfahrens sche 
ich im folgenden: Wir wollen den Begriff ,,ahnlich verlaufende Hilfs- 
funktion™ in dem Sinne prazisieren, daB alle Werte der Funktion E}/Fo 
am dichtesten an einem bestimmten Wert liegen sollen und daB ihre 
Dichte von diesem Werte ab standig und nach beiden Seiten ungefahr 
symmetrisch abnehmen soll. Dadurch wird den Werten der Funk- 
tion F/F° eine auBere Ahnlichkeit mit zufilligen Fehlern verliehen. 
Weiter wollen wir fordern, daB8 die Hilfsfunktion F° mdéglichst alle be- 
kannten, leicht tibersichtlichen Merkmale der Funktion F hat. Dadurch 
werden die Abweichungen der Funktion F/F® von einem konstanten 
Wert moglichst schwer iibersichtlich. Schlie8lich fordern wir, daB die 
Funktion F° einer anderen Klasse der Funktionen gehéren soll als die 
Funktion F. Dadurch wird die innere GesetzmaBigkeit der Funktion F/F° 
sehr kompliziert, auch wenn sie der Funktion F und F° sehr einfach ist. 
Durch diese letzte Forderung wird auch erreicht, daB die von uns vor- 
geschlagene Wahl der Punkte keine einfache Beziehung zu den Eigen- 
schaften der Funktion F/F° hat. 


Diese 3 Forderungen haben den Sinn, moéglichst gute Vorausset- 
zungen fiir die Anwendbarkeit der Wahrscheinlichkeitsrechnung zu dem 
Verfahren der Integration zu schaffen. Bei der unvermeidlich groBen 
Gesamtzahl der Punkte ergibt das eine grundsatzliche Verbesserung der 
Ergebnisse. Ich glaube, daB z.B. in unserem obigen Beispiel einer 15- 
dimensionalen Funktion die Integration schon mit nur 100 Punkten 
bei einer giinstigen Wahl der Hilfsfunktion eine durchaus sinnvolle 
Operation sein kann, deren Fehler nur wenige Prozent betragen. Auf 
die Forderung, da8 der maximalmdgliche Fehler unserer Rechnung 
in irgendwelchen Grenzen bleiben soll, mu8 man hier allerdings ganzlich 
verzichten. 

Als ein Beispiel wollen wir die Integration der von HYLLERAAS ge- 
-fundenen Eigenfunktion des Grundzustandes von He durchfihren: 
F= yr =e 28% +) [4 + 0,295 + 0,12 (1 — 72)”]?. Diese Funktion kann 
noch geschlossen integriert werden!, darum k6énnen wir hier unser Ver- 
fahren direkt nachpriifen. Als die Hilfsfunktion wollen wir die Expo- 
nente e~*'"+":) nehmen. Der Wert & kann nicht 3,63 gleich sein, weil 
dann unsere Hilfsfunktion immer nach unten abweichen wird und zu 
schnell gegen Unendlichkeit verschwindet. Nimmt man an, dab durch- 
schnittlich 7,5 = % (7, +72) ist, so kann man das Quadrat der eckigen 
‘Klammern im Ausdruck von y? als eine Reihenzerlegung einer 
Exponentialfunktion auffassen. Der Mittelwert der Exponentes ist somit 


3,63 =3 3 0,58 = 3,25. 


1 SOMMERFELD: Atombau und Spektrallinien, Bd. II. 


Zeitschrift fiir Physik. Bd. 134. 33 


aos" 
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Wir haben die Funktion F°=e—*”(%*+" in den Koordinaten 
s=(r, +7), W=%. und t=(7,—72) integriert?. Das volle Integral /® 


u 


co Ss 

hat den Ausdruck J°=22? f F°ds [udu f{ (s?—#?) dt. Die Integration 
0 0 0 

nach ¢ und w wurde nun ausgefiihrt und das Integral nach s auf dem 


Millimeterpapier aufgezeichnet. Der Wert J? wurde dann durch 8 
dividiert und auf der Integralkurve die 4 Punkte s bestimmt, wo der 
Integralwert gleich § J°®, ay, #)? und {/J® ist. Fiir jeden dieser s- 


Punkte wurde dann J; = Jw du fd (s?— #2) dt berechnet und in der Di- 
0 


mension # zwischen “= 0 can u=s graphisch Se Es wurden 
dann 3 Punkte u bestimmt, in welchen der Integralwert ¢ Je, & Je und 
a J? betragt. Fiir jedes s und w wurden dann nach demselben Prinzip 
3 Punktez bestimmt. Insgesamt hatten wir also 43 x3 —=36 Punkte. 
Die Aufteilung wurde so sorgfaltig durchgefiihrt, damit in diesem Beispiel 
keine Willkiir die Ergebnisse zweifelhaft machen konnte. 

In den so bestimmten 36 Punkten wurden jetzt die Werte von F/F® 
berechnet und ihr Mittelwert mit J/° multipliziert. Es ergab 0,5574. Der 
durch geschlossene Integration berechnete Wert des gesuchten Integrals 
betragt 0,5604. Der Fehler macht somit nur 0,54% aus, obwohl bei der 
gewahlten Zahl der Punkte noch von keiner echten Approximation der 
behandelten Funktion die Rede sein kann. 

Wir haben auch versucht, die Funktion e~*8("+*") als die Hilfs- 
funktion zu nehmen. Der errechnete Wert des Integrals betrug dabei 
0,5450. Der Fehler ist hier also 2,7%. Die HyLLERAASsche Funktion 
selbst hat etwa + 1,4% Fehler, so ist auch dieser Fehler der Integration 
noch einigermaBen ertraglich. 


III. Auflésung der SCHRODINGER-Gleichung. 


Wir wollen uns jetzt der Auflésung der SCHRODINGER-Gleichung 
widmen. Die Methode von Frost besteht in folgendem: Man schreibt 
die SCHRODINGER-Gleichung: 


pe eet (4) 
folgenderweise um: 
> Hy 
—=E, 
; (5) 


Der Ausdruck Hy/yp ist also bei einer richtigen Wahl der Funktion wy 
eine im ganzen Konfigurationsraum konstante Funktion. Hat man yp 
etwas falsch gewahlt, so ist Hw/y nur fast eine Konstante. Wir nennen 
diese Funktion ¢, um sie von der exakten Konstante E zu unterscheiden. 
Man nimmt nun ein Gitter von N Punkten und berechnet dort die 


1 SOMMERFELD: 1. c.: 
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Funktion e (die Werte e;). Man berechnet dann den Mittelwert @ tiber 
alle Punkte und den Wert der mittleren quadratischen Streuung. 


b=)" (2). (6) 


— 


1=1 


Der Wert 6 gilt als Kriterium der Giite unserer Funktion y. Man ver- 
sieht nun y mit einer Anzahl variabler Parameter und variiert sie so, 
da8 der Wert 6 zum Minimum wird. Frost fiihrte die Variationen direkt 
aus, was nattirlich nur bei einer geringen Anzahl der Parameter méglich 
ist. Ich habe fiir linear eingehende Parameter ein analytisches Ver- 
fahren des Aufsuchens des Minimums von 6 ausgearbeitet. Dieses Ver- 
fahren wird unten dargestellt; es ist sehr einfach und erlaubt eine groBe 
Anzahl linearer Parameter zu variieren. Das Minimum wird dabei nicht 
exakt gefunden, der Fehler ist aber gering und ist um so kleiner je besser 
die gesamte Approximation ist. 

Mit der Abnahme des Wertes 6 nahert sich der Mittelwert € zu E, 
und zwar gilt (grob angendhert) |E —¢| + 6. Fiir das Erreichen eines 
guten Energiewertes sind nur die Punkte im Gebiet, wo y? groB ist, 
wichtig. Die Punkte im Gebiet kleiner y?-Werte bringen dagegen nur 
unnotige Fehler. Darum multipliziert Frost alle ¢-Werte mit dem 
Gewicht y;. Dadurch wird gleichzeitig die unbequeme Division bei der 
Berechnung von ¢; nach Gl. (5) erspart. Die Hauptarbeit der Rechnung 
besteht jedoch im Ausrechnen der Werte y und Hy in mehreren Punkten. 
Wird ein Punkt mit einem kleinen Gewichtsfaktor versehen, so ist dort 
diese ganze Rechenarbeit praktisch verloren.. Am sparsamsten ist dar- 
um, ohne Gewichtsfaktor zu arbeiten. Man kann denselben Effekt wie 
durch den Gewichtsfaktor y? auch dadurch erzielen, da8 man die Dichte 
der Punkte proportional y? wahlt. 

In groben Ziigen ist der Verlauf der Eigenfunktion immer von vorn- 
herein bekannt. So nimmt man am besten eine geschlossen py mec 
Hilfsfunktion F°, die ungefahr denselben Verlauf hat wie y? und be- 
rechnet mit ihrer Hilfe ein Gitter von Punkten, wie es am Anfang des 
Aufsatzes erklart wurde. Mit Hilfe dieser Punkte kann dann die Eigen- 
funktion gefunden und ihr Quadrat integriert werden. 

Unsere Abanderung der urspriinglichen Methode von FRostT erlaubt 
bei dem Aufsuchen der Eigenfunktion nicht nur das Gebiet groBer 
w?-Werte, sondern auch ein beliebiges anderes Gebiet besonders hervor- 
zuheben. Es ist z.B. in folgenden Fallen wichtig: Bei einer Veranderung 
der Hauptquantenzahl andert sich bekanntlich der mittlere Radius der 
Elektronenbahn sehr stark. Fiir die Berechnung der Ubergangswahr- 

 scheinlichkeit braucht man darum von der unteren Eigenfunktion nur 
die 4uBerste Peripherie und von der oberen nur die innersten Teile. 


Saye 


it. “ in 
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Es ist nun viel leichter, die Eigenfunktion einmal nur im Inneren und 
anderesmal nur im AuBeren gut zu approximieren, als eine Funktion zu 
suchen, die im ganzen groBen Gebiet tiberall gleich gut ist. Die Eigen- 
funktion muB immer normiert werden, so ist in solchen Fallen am 
besten wie folgt zu verfahren: Man verteilt die Halfte aller Punkte im 
ganzen Raum mit der Dichte proportional y?, wie es oben erklart wurde. 
Dann teilt man aber diejenigen Gebiete A 1,, fiir die man sich besonders 
interessiert, nochmals in mehrere Teile auf und setzt in diese die restliche 
Halfte der Punkte. Bei dem Aufsuchen der Eigenfunktion gehen alle 
Punkte mit dem Gewicht 1 ein. Bei der Integration aber erhalten die 
zusitzlichen Punkte ein entsprechend der Aufteilung kleineres Gewicht. 
DaB man die Punkte in zwei Halften teilt, ergibt sich aus der Forderung, 
daB der Normierungsfaktor und die Eigenfunktion dieselbe Genauigkeit 
haben sollen. 

Es ist ein Vorteil der Methode, da8 man primar mit der Eigen- 
funktion und nicht mit dem Eigenwert arbeitet. Dadurch braucht die 
Genauigkeit aller Rechnungen nicht gréBer als 1 bis 0,1 % zu sein. Wollten 
wir dagegen z.B. die Methode von HyLLERAAS numerisch durchfihren, 
so miiBte die Genauigkeit aller Integrationen quadratisch sein, also 0,01 
bzw. 0,0001 % betragen, um dasselbe Ergebnis zu erhalten. Es ist auch 
psychologisch sehr giinstig, daB man in unserer Methode alle Fehler 
der Rechnung vor Augen hat. Bei allen energetischen Rechenmethoden 
tauscht man sich leicht durch die gute Ubereinstimmung des Energie- 
wertes, wahrend die Eigenfunktion in dem gerade interessanten Gebiet 
noch sehr schlecht sein kann. 

Die Fehler der Eigenfunktion kénnen bei uns aus 6 berechnet 


werden !?: 
Ay [46 


Den Faktor $ haben wir hier aus dem Grunde eingefiihrt, weil sich die 
Fehler von ¢ aus zwei praktisch voneinander unabhangigen Fehlern in 
wp und in V*w addieren. 

An den Kernen und in allen Punkten, wo sich 2 Elektronen gleich- 
zeitig befinden, werden die Fehler von ¢ meistens wie 1/r unendlich. Bei 
der Integration (z. B. in der Methode von HyLLERAAs) wird dieser Fehler 
mit dem Volumfaktor 477? multipliziert; das Fehlerintegral bleibt 
darum endlich. Bei unserem Verfahren mu8 man infolge der Endlich- 
keit von At; die Umgebung dieser Punkte kiinstlich vermeiden, weil 
sonst nur wenige Punkte praktisch den ganzen Fehler und die Werte 
der Parameter bestimmen. 


1 Die Bedeutung von A y/p ist bei verschiedenen Punktverteilungen verschieden. 
Ist die Punktdichte proportional y?, so bedeutet die linke Seite von (7) den quanten- 
mechanischen Mittelwert des Quotienten. 
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Die unendlichen Fehler in ¢ werden vermieden, wenn bei allen Werten 
‘der Parameter folgende Forderungen erfiillt bleiben: Befindet sich ein 
Elektron in der Nahe eines Kerns, so muB es gelten: dy/0r = —Zy. 


2 . ey. . ) 
Befinden sich 2 Elektronen nahe aneinander, so muB gelten: 2” — 1 wl 
or 2 


Besonders diese zweite Forderung ist oft leicht erfiillbar. Man setzt die 
Eigenfunktion meistens in der Gestalt ein: y= Yo(4 + a7;;+ ++), Wo o 
ein variabler Parameter und r;; der gegenseitige Abstand der Elektronen 
2 und 7 voneinander ist. Um unsere Forderung zu erfiillen, geniigt es, 
anstatt dessen einzusetzen: y= wo(1 + 0,5 Vegtariste) tt. 

Ebenso wie alle Punkte y = 0 miissen auch alle Nullpunkte der Funk- 
tion y kiinstlich vermieden werden. Es besteht jedoch kein Grund zu 
der Annahme, da8 die Fehler der Eigenfunktionen hier besonders groB 
sein kénnten. 

Als Beispiel betrachten wir das Aufsuchen der Eigenfunktion des 
Grundzustandes des H,-Molekiils bei dem Kernabstand 7,,—1,5 H.E. 
Diese Funktion hangt nach dem Abseparieren der zyklischen Winkel- 
variablen von 5 Koordinaten ab: 7,1, 749, %1, % und 7%. Hier be- 
deuten a und } zwei unbewegliche Kerne; 1 und 2 bedeuten 2 Elektronen. 

Wir haben eingesetzt: 


Y=Po— “£91 + B Pr2- 


Po = 6 (a1 +102) 4 e—olraz +101) + e—o(rartra2) 4 g~ (101 +702) 


= (7 _ 151) e— ("a1 +72) + (Yar at ra) e— 9 ("a2 +101) ae 

. +. (ar + Moa) eMart PE Cry +g) 2 Or 102) 
; 

mee 0713- 

In dem Ausdruck fiir gp stellen die ersten 2 Glieder die symmetrische 
Funktion von HEITLER und Lonpon dar. Die letzten 2 Glieder beriick- 
sichtigen die Ionenzustande des Molekiils. Wir haben diese Glieder mit 
keinem zusatzlichen Parameter multipliziert in der Hoffnung, da die 
Funktionen y, und g, die Ionenzustande geniigend und auf eine mehr 
natiirliche Weise abschwadchen. Die Funktiong, beriicksichtigt die 
Polarisation eines H-Atoms durch den Kern des anderen. Die Funktion 
ist sehr gut, was man aus dem sehr scharfen Minimum des Wertes 6 
bei Veranderung des Parameters « schlieBen kann. Die Funktion, 
beriicksichtigt das gegenseitige AbstoBen beider Elektronen. Bei Ver- 
anderung von f hat 6 nur ein ziemlich flaches Minimum. Anscheinend 
sind die giinstigsten Werte von f fiir die Richtungen langs und quer 


{ 


+ In Harrree-Einheiten. Z bedeutet die Ladung des Kerns. 
+t Diese Moglichkeit wurde erst spater entdeckt und konnte bei unseren Rech- 


nmungen nicht mehr benutzt werden. 
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zur Kernachse sehr verschieden. 
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Man sollte wohl die beiden letzten 


Glieder in q@» doch mit einem vierten Parameter multiplizieren. 
Wir wollten die Punkte mit der Dichte proportional y? verteilen und 
haben als die integrierbare Hilfsfunktion gewahlt: 


Fo = y — g—1,18(ra1+%a2 +761 +702) , 


Den Wert des Exponentialparameters haben wir auf Grund der schon 
vorhandenen Lésungen dieses Problems und des experimentellen Eigen- 
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Fig. 2. Punktverteilung fiir H,. Elektron (1) unten. 
Elektron (2) oben unter dem angeschriebenen 
Winkel zur Flache des Elektrons (1). 


Wir gehen jetzt zu den Variablen: &, = 


g, als Winkelkoordinate um die Kernachse iiber. 


1 


Jo= ta Fab fam fan tas top EET 


wertes abgeschatzt. Die Funktion F® 
verlauft bei groBen Entfernungen 
parallel der Funktion gy. Die Funk- 
tionen g, und q, haben verschie- 
dene Vorzeichen und miissen unge- 
fahr gleich groB sein, da sie beide 
die Wirkungen zweier Einheits- 
ladungen aufeinander darstellen. 
Bei groBen Entfernungen kompen- 
sieren sie elnander. 

Die Hilfsfunktion kann als ein 
Produkt der Funktionen einzelner 
Elektronen geschrieben werden. Fiir 
das Elektron (1) haben wir 


fo (4) = oe 1,18 (rai +7p1) x 


Yar +71 Pea lame 
= = Ny ei 


Yab Yab 


Man erhalt: 


Y 
51 und 


ay 


Uber y, und 7, wurde zunachst voll ausintegriert. Die Integralkurve 
liber €, wurde dann gezeichnet und 3 Punkte €, bestimmt, wo das Integral 
die Werte §/J°, @J° und 3 /® hat. Fiir jedes &, wurden dann nach dem- 
selben Prinzip 2 Werte 7, bestimmt. Die Verteilung in q, ist nicht not- 
wendig, so kénnen wir alle 6 Punkte in einer Flache aufzeichnen, was 
auf der Fig.2 unten geschehen ist. Die punktierten Linien zeigen hier 


die Grenzen der Gebiete Ar;. 


Fiir das bessere Verstaindnis der Figur 


soll man denken, da ein jeder Punkt in Wirklichkeit einen Kreis um 


die Kernachse darstellt. 


Auch fiir das zweite Elektron fiihren wir die Koordinaten &, , 7) und Yo 
ein. Wir rechnen aber dabei m, von der Flache des ersten Elektrons ab; 
$Y ersetzt uns also 7,, und ist somit wesentlich. Nach demselben Prinzip 
wie oben bestimmen wir nun 2 Werte &,; fiir jedes £,-bestimmen wir 
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‘dann 2 Werte 7. Die beiden Molekiilhalften sind jetzt nicht mehr 
‘symmetrisch, darum miissen diese Punkte an verschiedenen Seiten der 
Trennflache liegen. Die so entstandenen 4 Punkte liegen auf der Kreu- 
zung der gezogenen Linien auf der Fig. 2 oben. Es miissen noch 2 Winkel: 
%2=45° und g~,=135° vorhanden sein. Insgesamt haben wir also 
8 Punkte fiir das Elektron 2. 

Die Funktionen @, 91, ¢2 sind in a und b symmetrisch; fiir ihre Nach- 
priifung ist es also sinnlos, die Punkte zu nehmen, die in beiden Molekiil- 
halften symmetrisch liegen. Darum haben wir die Punkte fiir das zweite 
Elektron aus den oben berechneten Lagen unsymmetrisch verschoben. 

_ Damit die Gebiete 41, auch jetzt noch bei demselben &, einander gleich 
bleiben, miissen wir aber gleichzeitig die Winkel G, aus den Werten 
45 und 135° etwas verschieben. Es entstand eine Verteilung, die auf 
der Fig.2 oben gezeigt ist (die Winkel g, sind an den Punkten ange- 
schrieben). 

Ein Punkt im ganzen 5-dimensionalen Raum entsteht durch eine 
Kombination der Lagen beider Elektronen. Wir haben einen jeden 
Punkt des Elektrons (1) mit einem jeden des Elektrons (2) kombiniert. 
Es entstanden so insgesamt 6x8 = 48 Punkte. 


Diese Verteilung der Punkte erschien uns spater nicht ganz vorteil- 
haft. Wie die Erfolge der HARTREE-Methode zeigen, ist die SCHR6- 
DINGER-Gleichung fast Separierbar. Ware sie genau separierbar, so 
brauchten wir in unserem Falle nur die Punkte eines Elektrons, weil 
_ die Funktion des anderen dieselbe sein miiBte. So ist es aber viel vorteil- 
_hafter, die Zahlen der Punkte fiir beide Elektronen sehr verschieden zu 
nehmen. Man konnte aber auch z.B. fiir das erste Elektron 12 oder 18 
_anstatt 6 Punkte nehmen bei 8 Punkten des Elektrons (2) und dann 

nach irgendeiner Regel nur die Hialfte bzw. 1/, aller méglichen Kom- 
binationen der Lagen beider Elektronen beriicksichtigen. 

In den nun gewahlten 48 Punkten wurden die Werte %, 9, 2; 
Hg, Hy,, Hg berechnet, und zwar fiir 3 Werte des Parameters o: 
1,16; 1,18; 1,20. Daraus wurden die Werte ¢;, € und 6 nach den Gl. (5) 
und (6) berechnet. Die Variation der linearen Parameter « und f erfolgte 
dann sehr einfach, da es gilt: Hy = Hq) — «Hq, + BH. Fir die Sicher- 
_stellung des Minimums von 6 mute man jedoch etwa 15 Variationen 
von « und f bei jedem o-Wert durchfiihren, was fast ebenso lange 
gedauert hat, wie die Berechnung der Grundwerte vy; und Hq;. Die 
Funktion 6 wurde dabei als ein Polynom 2. Grades in « und f dargestellt, 
das durch 6 zum Minimum geniigend nahe Punkte geht. Die Werte 
der Parameter, die dem Minimum von 6 entsprechen, sind folgende: 
€ few 1,18 > a=0,154; B=0,195. Nach der Einfiihrung des analytischen 
Verfahrens fiir. das Aufsuchen des Minimums von 6 wurden die 


a Sa, | 
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Minimumwerte der linearen Parameter mit einem viel geringerem Auf- 
wand noch einmal berechinnet. Dariiber wird unten ausfiihrlich berichtet. 

Die ganze Rechnung wurde im Max Planck-Institut fiir Physik, 
Gottingen, von Frl. SCHELPER auf einem Rechenautomat ,,Mercedes- 
Euklid“ durchgefiihrt. Alle Operationen, die nicht durch Vergleich 
Nachbarwerte der Parameter tiberpriift werden konnten, wurden von 
mir parallel ein zweites Mal gemacht. Die ganze Rechnung hat etwa 
2,5 Monate gedauert. Die Verteilung der Punkte hat auBerdem 2 Wo- 
chen in Anspruch genommen, sie war aber wahrscheinlich unnotig genau. 

Vor der oben beschriebenen Rechnung habe ich alleine eine kleinere 
Rechnung mit 34 Punkten und denselben Funktionen durchgefiihrt. Die 
Punkte waren dabei nur nach dem AugenmaB, und wie es sich spater 
herausstellte, mit recht groBen Fehlern verteilt; beide Elektronen lagen 
auBerdem in einer Ebene. Die Fehler der Verteilung haben sich sofort. 
auf dem Energiewert ausgewirkt. Er betrug nunmehr —1,197 H.E., 
hatte also 2,0% Fehler, was allerdings immer noch nicht viel ist. Der 
mittlere Fehler von y betrug + 6,8%, er war also praktisch ebenso groB. 
wie in der Hauptrechnung. Die Minimumwerte der Parameter waren: 
CSAS: C= U2. P= OAD: 

Die Werte der letzten 2 Parameter unterscheiden sich stark von 
denen der Hauptrechnung. Das kommt davon, daB die Fehler in wy 
von derselben GréBenordnung sind, wie die ganze Veranderung von qo. 
durch die Funktionen q, und @, (diese kompensieren einander zum Teil). 
In verschiedenen Gebieten des Konfigurationsraumes sind darum die 
bestpassenden Werte der Parameter sehr verschieden. Durch die Fehler 
der Verteilung haben wir in dem letztbetrachteten Falle nur ein spezielles 
Gebiet der Eigenfunktion herausgenommen, in dem die bestpassenden 
Werte der Parameter eben andere sind als im Durchschnitt. 

Durch eine geniigend groBe Anzahl der Punkte und ihre sorgfaltige 
Verteilung mit der Dichte proportional y? oder gar durch eine geschlos- 
sene Integration nach HYLLERAAS kann man die durchschnittlich besten 
Werte der Parameter mit einer beliebig hohen Genauigkeit berechnen. 
Das ist jedoch sinnlos solange die Fehler von y noch groB sind. Sind. 
aber diese Fehler klein, so kann man die Parameterwerte auch bei einer 
kleinen Anzahl der Punkte und einer vollkommen falschen Dichtevertei- 
lung mit einer hohen Genauigkeit bestimmen, weil diese Werte praktisch 
tiberall dieselben sind. Das werden wir gleich aus dem Beispiel von He 
sehen, wo eine viel bessere Eigenfunktion angegeben werden kann. 
So ist eine sehr groBe Anzahl der Punkte praktisch niemals notwendig. 

Die Eigenfunktion des Grundzustandes von He wurde mit Hilfe der 
HyYLrerAasschen Funktion: p=e—°(" +) [4 + te+B(%4—7%2)?] be- 
rechnet. Man wollte die Abweichung von dem Ergebnis von HYLLERAAS 
sehen. Man hat 28 Punkte genommen und sie sorgfaltig mit der Dichte 
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proportional y® verteilt; infolge eines Fehlers sind jedoch dabei alle 
Radien doppelt so groB ausgefallen wie sie sein sollten. Diesen Fehler 
hat man erst nach dem AbschluB der Rechnung entdeckt. Uber die 
Fehler in y und im Energiewert haben wir schon am Anfang der Arbeit 
berichtet. Die Minimumwerte der Parameter wurden nach der analyti- 
schen Methode bestimmt und betrugen: o = 1,780; & = 0,228 == 0:42. 
Die entsprechenden Werte bei HyLLERAAS sind: o= 1,815; C— (O29) 
f=0,12. Die Abweichungen sind angesichts des sehr groBen Fehlers 
in der Punktverteilung nicht groB. In der Abweichung von « hat wahr- 
scheinlich das Vermeiden der unendlichen Fehler bei 7,,—0 in unserer 
Methode im Gegensatz zu HYLLERAAS ausgewirkt. 


IV. Erne angendaherte analytische Methode fiir das Aufsuchen 
des Minimums von 6. 
N 


Wir haben aus Gl. (6): 6 = =), (e;— e)?. Wenn wir in diesem 
i=1 
Ausdruck € durch eine Veranderliche x ersetzen, so wird der Wert 6 
bei xe ein Minimum haben. Wir begehen also nur einen Fehler 
2. Ordnung, wenn wir schreiben: 
N 
“6= (es, (8) 
i=1 
wo €° der Mittelwert von e; bei irgendeiner willkiirlichen Wahl der 
Parameter ist. Dieser Fehler wird auBerdem spater eliminiert. In den 
beiden oben beschriebenen Beispielen haben wir als die nullte Naherung 
der Parameter genommen: «? = 6° = 0. 
Die Parameter miissen, wie schon erwahnt, linear eingehen. Wir 
haben also: 
i PPM) — Beit nti t %A Pert: k (9) 
Yi Poi + %P2it %P2i t*** 


' 


v 


Da €° bei der Variation der Parameter konstant bleibt, haben wir aus 
(8) im gesuchten Minimum: 


N 7 < 
£8 e225 (0, @) BF .200, (10) 


Aus (9) haben wir hier: 


Hoi + GH i+ MH Pei t+ — O Moi t aPrit Pit") (44 
i 


(e,—2) = 


ee Hon5* Vi— Oni HY; : (12; 
AA thats 


7? 
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In dem Ausdruck (12) wollen wir nun Hyp; durch €° y; ersetzen. Dabei 
begehen wir allerdings schon einen Fehler erster Ordnung und dieser 
Fehler wird spater nicht vollstandig eliminiert. Er wird aber um so 
kleiner, je naher € zu E und y; zu dem exakten yw liegt, also je besser 
die gesamte Approximation ist: 


Ge HPni— EPni (13) 
Oh, Wi 


Setzt man jetzt die Ausdriicke (141) und (43) in (10) ein, so hat man: 


N 
=> (H@ni — €°Pni) [Hpi tutor: H = 8° (Mi tuPuit:: Pa at 0. 


2 apis: yr 


4=1 
Wir wollen jetzt noch einen Fehler erster Ordnung begehen, indem 
wir im Nenner von (14) p; durch p? ersetzen ; wir schreiben aber dabei (14) 
nicht nochmals um. y} enthalt dieselben Werte nullter Naherung der 
Parameter wie auch €°. Dieser letzte Fehler wird genau so wie der erste 
sogleich wieder eliminiert. 
Wir wollen jetzt bezeichnen: 


Ho Fe gi (15) 
ea 
Suite 0. 6 (cai) 
er ee (16) 


Fiir die erste Naherung der Parameter «,, % usw. gilt dann: 
A} +A}, a + Aly Oy + APs ag +++. =0 (F234, 2,53, 24) (47 


Nach der Berechnung der ersten Naherung der Parameter berechnet 
man die erste Naherung der Energie é’ und die erste Naherung der Eigen- 
funktion Yin dann wiederholt man die ganze Rechnung; d.h. man be- 
rechnet a,,;, A;,,, und die zweite Naherung der Parameter usw. So wird 
der erste und der dritte Fehler wieder vollstandig eliminiert. Im zweiten 
Fehler bleibt der Unterschied zwischen ¢ und E und zwischen p; und » 
hangen. Fiir die ganze Approximation der gesuchten Funktion bedeutet 


aber trotzdem die Anwendung unseres Verfahrens die Vernachlassigung 


nur des Quadrates der restlichen Fehler von w;, denn wir haben die 
Fehler erster Ordnung nur in der Lage des Minimums begangen. 

Die Reihe der Minimumwerte der Parameter konvergiert sehr a od 
z.B. im Falle des H,-Molekiils haben wir bei o=1,18: «®°—0, p°= 
a’ = 0,172, B' = 0,176; a” = 0,164, BY = 0,176; a” = 0,165,.p’” = 0, 176 
Die richtigen Minimalwerte sind «=0,154; B=0,195. Der Wert é vel 
tragt in dem angenaherten Minimum —1,1720 gegen —1,1730 im rich- 
tigen Minimum und —1,1743 als dem experimentellen Wert. Der 
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ittlere Fehler Ayw/y betragt im angendherten Minimum + 6,75 % gegen 

6,5% im richtigen Minimum; der Unterschied macht also hier etwa 
0,6 (Ay/y)® aus. 

Hat man viele Parameter, so empfiehlt sich, diese in einigen Gruppen 

von z.B. je 3 Parametern aufzuteilen. Man berechnet dann zuerst die 
Parameter erster Gruppe in erster Naherung; faBt dann die so bestimmte 
Funktion wieder als g auf und berechnet die Parameter zweiter Gruppe 
in erster Naherung usw. Sind alle Parameter in erster Naherung be- 
rechnet, so ernennt man zu gp die ganze Funktion ohne die Parameter 
ter Gruppe und bestimmt dann die Parameter erster Gruppe in 
zweiter Naherung usw. Als wy; und € nimmt man bei jedem Schritt die 
jeweils héchst erreichte Naherung. Auf diese Weise vermeidet man bei 
der Auflésung der Gl. (17) das Ausrechnen der Determinanten hoher 
Ordnungen. 
Die vorliegende Arbeit wurde von mir auf Veranlassung von Prof. Dr. 
L. BIERMANN unternommen. Die oben dargestellte Berechnung des 
Grundzustandes von He wurde von Dr. A. SCHLUTER auf seine eigene 
Initiative durchgefiihrt. Ich danke ihm fiir die Erlaubnis, iiber die 
gebnisse dieser Rechnung hier zu berichten. Die ganze Arbeit wurde 
mir erméglicht durch ein Stipendium der Notgemeinschaft der Deutschen 
V Vissenschaft und durch die Hilfe des Max Planck-Instituts fiir Physik 
in n Gottingen bei dér faribane: der Rechnungen. 


Biren i. pen Institut fiir Theoretische Boysikis der Universitat. 
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Die Struktur diinner Aluminium—Silber-Schichten. 


Von 
H. GOTTSCHE. 
Mit 13 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 20. November 1952.) 


Im Elektroneninterferenzdiagramm von diinnen, im Hochvakuum aufgedampften 
Aluminium -Silber-Schichten (30 Gew.-% Silber) treten neben den kubischen Inter- 
ferenzen ,,Satelliten’ auf. Sie riihren teilweise von einer hexagonalen Phase im 
Kondensat her, die zur kubischen Phase eine bestimmte Orientierung besitzt 
({4114] parallel [0001]), und teilweise von Gitterfehlern, die durch das Nebenein- 
anderwachsen der kubischen und hexagonalen Phase entstehen. 


I. Einleitung. 

In der vorliegenden Arbeit wird die Untersuchung von Legierungen 
in Form diinner Einkristalle mittels Elektroneninterferenzen fortge- 
fiihrt [7]. Der Vorteil dieser Methode liegt in der Verwendung sehr 
diinner Einkristalle (von etwa 500 A Dicke), deren Interferenzdia- 
gramme Einzelheiten wie z.B. Gitterfehler, Gitterversetzungen (gegen- 
phasige Bereiche) u. a. erkennen lassen, die mit Réntgenstrahlen nicht 
oder nur schwer beobachtbar sind. 

Es wurde die kubische Legierung Aluminium—Silber (30 Gew.-% Ag, 
70 Gew.-% Al) untersucht, da in deren Interferenzdiagramm nicht ohne 
weiteres deutbare Satelliten auftraten, die ,,gebrochene‘‘ MILLERsche 
Indizes besitzen. Es stellte sich heraus, daB infolge des Verdampfungs- 
prozesses neben der kubischen Phase der Legierung auch die hexagonale 
auftritt und zwar in einer festen Orientierung: die [111 ]-Richtung liegt 
parallel der [0001 ]-Richtung der hexagonalen Phase (y-Phase). Diese 
hexagonale Phase ist verantwortlich fiir das Auftreten von Zusatzpunkten 
im kubischen Diagramm. Weitere beobachtete Zusatzpunkte im Al—Ag- 
Diagramm werden als Folge von Gitterfehlern beim Nebeneinander-~ 
wachsen der kubischen und hexagonalen Phase gedeutet. 


II. Die Apparatur und Experimentelles. 


Die diinnen Einkristalle wurden durch Verdampfen der Legierung 
Aluminium—Silber (30 Gew.-% Ag) im Hochvakuum und anschlieBender 
Kondensation auf heiSen Steinsalzspaltflachen hergestellt. Die Appara- 
tur hatte folgende bemerkenswerte Einzelheiten. 


In Fig.1 ist die Aufdampfapparatur dargestellt, die tiber das Hoch- 
vakuumventil V mit einer Oldiffusionspumpe OT 250 (Leybold-Kéln, 
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Sauggeschwindigkeit 250 Liter/sec bei einem Druck von 10-3 Torr) eva- 
kuiert wird, wodurch ein gutes Vakuum wihrend des Aufdampfens und 
ein schnelles Arbeiten erméglicht wird. Auf einem Eisenzylinder EZ 
(28cm Durchmesser, 3 cm Wandstirke, 18 cm Hohe), der iiber einen 
Flansch auf das Leybold-Ventil V (NW 250) aufgeschraubt ist, ruht ein 
Glaszylinder G von 15 cm Hohe. Eine Platte P aus Aluminium (45 mm 
dick) schlieBt den Rezipienten ab. Im Eisenzylinder EZ befinden sich 


ecm 


Fig. 1. Aufdampfapparatur im Schnitt. Auf dem 
Eisenzylinder EZ, der iiber einen Flansch auf das 
Hochvakuumventil V aufgeschraubt ist, ruht ein 
_Glaszylinder G. Die Aluminiumplatte P schlieBt 
den Rezipienten ab. Die auswechselbaren Deckel D 
‘im EZ dienen zum AnschluB einer Vakuumréhre M 
und als Heizstromdurchfiihrungen zum Wolfram- 
schiffehen S. Der Blechmantel B verhindert das 
_Beschlagen des GlaszylindersG beim Verdampfen. 
per Einsatz E in P tragt die Heizvorrichtung O des 
Steinsalzkristalls K. Die Temperatur in O wird mit 
einem Thermoelement Th gemessen. 


Fig. 2. Der Ofen O (s. Fig. 1) im Schnitt. Der Stein- 
salzeinkristall K liegt auf einem Kristallhalter Kh, 
der durch den Sprengring Sp in einer definierten 
Lage im inneren Aluminiumoxydrohr A; gehalten 
wird. A; wird von einer Heizwicklung H umgeben. 
Das Al,O,-Rohr Aq schirmt die Warmeabstrahlung 
nach auBen ab. Die Temperatur im Inneren des 
Ofens wird mit einem Thermoelement Th gemessen. 
Die Zuleitungen zum Th und zur Heizwicklung H 
werden mit Hilfe vakuumdichter Glaseinschmel- 
zungen Sch (,,Schottperlen‘) nach auBen 
durchgefiihrt. 


leicht auswechselbare Deckel D, die zum Anschlu8 einer Vakuum-MeB- 


rohre M (z.B. PeEnNiNG-Manometer), der Heizstromdurchfihrungen fiir 
die Tantal- oder Wolframschiffchen S, aus denen die Metalle verdampft 
erden, und fiir andere Zwecke vorgesehen sind. B ist ein Blechmantel, 
er das Beschlagen des Glases beim Verdampfen verhindern soll. Ein 
insatz E in der Deckplatte P des Rezipienten (Fig.2) tragt die Heiz- 
vorrichtung O des Steinsalzeinkristalls K, auf den sich das verdampfte 
Metall niederschlagen soll, und erméglicht das Auswechseln der Kristalle 
d das Einsetzen eines Thermoelementes Th, dessen Thermospannung 
it einem KompensationsmeBinstrument von Hartmann & Braun ge- 
messen wurde. Alle Teile der Aufdampfapparatur wurden mit Perbunan 
abgedichtet (schwarze breite Striche in Fig. 1). 


506 H. G6tTscHE: 


Der Druck im Rezipienten kurz vor dem Verdampfen betrug 
2+410-5 Torr. Das Vakuum verschlechterte sich beim Anheizen des 
Schiffchens auf etwa 6: 1075. Beim Verdampfen von Silber blieb der 
Druck auf 6+: 10-5, wahrend der Druck bei der Verdampfung von Alu- 
minium durch Getterwirkung bis auf 1,5: 10° Torr sank. Die Ver- 
dampfungsgeschwindigkeit wurde méglichst hoch gewahlt (wenige 
Sekunden), um die Entmischung der verdampften Legierung méglichst 
zu vermeiden. 

Da die Aluminium—Silber-Schichten Einkristallstruktur besitzen 
sollen, wurde die Legierung auf eine heiBe Steinsalzspaltflache gedampit. 
Nach einer Arbeit von Bruck [2] gibt aufgedampftes Silber Einkristalle, 
wenn die Steinsalzunterlage eine Minimaltemperatur von 160° C besitzt. 
Aluminium kondensiert erst bei 440° C einkristallin, ebenso die hier be- 
nutzte Al—Ag-Legierung. 

Die aufgedampften Schichten kann man zunachst auf der Unterlage 
belassen und mit Elektronenstrahlen in Reflexion beobachten, oder sie 
werden in einer Mischung von destilliertem Wasser mit absolutem Alko- 
hol von der Unterlage abgelést und auf ein Nickelnetz gebracht, um 
von der Schicht in einer Interferenzapparatur Aufnahmen in Durch- 
strahlung machen zu k6énnen. Diese Elektronenbeugungsanlage war 
eine selbstgebaute Apparatur, die mit einer Spannung von etwa 50 kV 
(Hochspannungsanlage der Firma Richard Seifert & Co., Hamburg) be- 
trieben wurde. 


III. Ergebnisse. 
1. Zusammensetzung des Kondensats. 


Beim Erhitzen der Aluminium—Silber-Legierung (30 Gew.-% Aga 
9,9 Atom-% Ag) in einem Tantal- oder Wolframschiffchen verdampft 
zunachst das Silber, denn Silber besitzt einen héheren Dampfdruck als 
Aluminium. Wahrend das Aluminium zum Teil in der Schmelze zuriick- 
bleibt, wachst das Silber, das etwas Aluminium geldést enthalt, als ku- 
bische «-Phase orientiert auf der heiBen Steinsalzoberfliche auf. Die 
%-Phase enthalt bis 20 Atom-% Aluminium. Verdampft nun allmahlich 
immer mehr Aluminium, so wachsen die hexagonalen Kristallite der 
y-Phase als nachste Schicht auf der «-Phase auf. Die y-Phase bildet sich 
aus bei einer Zusammensetzung des Kondensats von 20 Atom-% bis 
90 Atom-% Aluminium. Endlich verdampft nur noch Aluminium, das 
als oberste Schicht des Kondensats die 6-Phase bildet. A 


Im Diagramm der Fig.3 sind die verschiedenen Phasen des bindren 
Legierungssystems Al—Ag dargestellt. Die 6-Phase kommt im Konden- 
sat nicht vor, da sie bei der Steinsalztemperatur von 450° C nicht sta- 
bil ist. 
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Das Kondensat setzt sich also im wesentlichen aus 3 Schichten zu- 
sammen. Zuunterst eine diinne Schicht der «-Phase, darauf wiichst die 
hexagonale y-Phase auf, die dann — zuletzt schon teilweise von der 
6-Phase durchmischt — von den kubischen 6-Kristallen bedeckt wird. 
Diese Uberlegungen lassen sich gut mit dem Verdampfungsdiagramm 
von BOTTcHER [3] in Einklang bringen. Die Fig. 4 zeigt den Aufbau 
der diinnen, aufgedampften sae eee 

Aluminium—Silber-Schicht A Te ee 0 
noch einmal schematisch. 

Dieser Aufbau der Al—Ag- 
Schicht wird durch Elektro- 
neninterferenzbeobachtungen 
bestatigt. Im Interferenzdia- 
gramm einer diinnen Al—Ag- 
Schicht in Reflexion sieht 
man die. kubischen Reflexe 
der obersten 6-Phase. Bricht 
man aber die Verdampfung 
der Legierung vorzeitig ab, so A 6 
daB ein Teil des Aluminiums Fig. 3. a steph Ee Hes naling? 
unverdampft im Schiffchen Aluminium—Silber. 
zuriickbleibt, der die 6-Phase 
gebildet hatte, und beobachtet eine solche Schicht in. Reflexion, so sind 
die Reflexe hexagonal indizierbar, d.h. es fehlt die 6-Phase, und die 
y-Phase bildet die Oberflache der Schicht. 


hg 70 20 30 40 50 60 70 80 30 AL 


2. Beschreibung der Aufnahmen. 


Diinne Aluminium—Silber-Schichten wurden bei verschiedenen Tem- 
_peraturen der Steinsalzunterlage aufgedampft. Schichten, die bei 3 50°C 
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Fig. 4. Schematischer Aufbau der Aufdampfschicht Fig. 5. Schematische Darstellung einer AlAg-DEBYE- 
von Aluminium—Silber. Scnerrer-Aufnahme. r Ringradius; 

A geschatzte Intensitat. 


Steinsalz 


hergestellt wurden, sind noch wenig orientiert. Sie zeigen noch DEBYE- 
ScHERRER-Ringe, die in Fig.5 schematisch aufgefiihrt sind. Fig. 6 zeigt 
die Reproduktion einer Elektronenbeugungsaufnahme von einer Schicht, 
die bei 450° C aufgedampft wurde. Die Ringe sind vollstandig verschwun- 
den, also besitzt die Schicht eine gute Einkristallstruktur. ; 
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Fig.5 zeigt neben dem kubisch-flachenzentrierten Ringsystem noch 
weitere zusatzliche Ringe, wahrend auf der Einkristallaufnahme auBer 
den kubisch indizierbaren Punkten noch eine Anzahl weiterer scharfer 
LavE-Punkte zu sehen sind, die offenbar alle auf einer Diagonalen des 
reziproken Gitters liegen. Den Ursprung dieser ,,Zusatzringe“ und 
, Zusatzpunkte“ gilt es nun zu klaren. 


3. Indizierung dey DEBYE-SCHERRER-Ringe 
und Ermuittlung von c/a der y-Phase. 

Die Ringdurchmesser der in Fig.5 schematisch dargestellten DEBYE- 
SCHERRER-Aufnahme wurden gemessen und in der Tabelle 1 zusammen- 
gestellt. Die méglichen Ringe des kubisch-flachenzentrierten Systems 
sind in Spalte 1 aufgefiihrt. Die in Spalte 2 tabellierten Ringe des hexa- 
gonal-raumzentrierten Systems sind unter der Annahme zusammen- 
gestellt, daB 

a) die Zusatzringe hexagonalen Ursprungs sind (y-Phase), 

b) das hexagonale Gitter durch Translationen der (111)-Ebenen aus 
dem kubischen Gitter hervorgeht, daB also c/a=1,6330 angenommen wird. 

In Spalte 3 stehen dann die berechneten Ringradien der in den 
Spalten 1 und 2 aufgefiihrten Ringe. In Spalte 4 werden die gemessenen 
Ringdurchmesser gleich auf den Radius des (220)- bzw. (1120)-Ringes! 


Tabelle 1. Indizierung dey DEBYE-SCHERRER-Ringe der Fig. 5. 


1 2 | 3 / 4 5 
Kubisch Hexagonal Ringe af ace eo ‘ee cna : Fehler 
, a09 | 220 bezogen 
1. 1070 V3/3 . = 1,633 1,648. |  0,9% 
2. 4114 0002 3 TT Ee nee ae Fe By By ong meet css 4 
3. 1011 41/12 = 1,848 1838. Sy 06m 
4. 200 2 2 | 2,005 0,3 % 
as 1012 V17/3 = 2,380 ~ 44 12,382 0,1% 
6. 220 1120 Vs =: 2,822 2,822 = 
eo 1013 113/12 = 3,037 3,04 0,3% 
Bersted 2020 32/3 = 3,266 3,26 0,3% 
9. 311 1122 Vit. = 3,315 3,30 0,7% 
10. 2021 137/12 = 3,380 3,40 0,8% 
pte 227 0004 Vi2 = 3,464 3,50 1,0% 
12. 400 4. = 4 4,04 1,0% 
13. 2023 =: (209/12 = 4,172 4,17 0,1% 
44,9133 V19 =4,359 4,38 0,7% 


* Die Indizierung von kubischen Gitterpunkten geschieht stets durch die 
Mitrerschen Indizes hk/. Hexagonale Gitterpunkte werden mit 4 Indizes be-— 


zeichnet, hkil, wobei stets h+k+i=0 ist. 


| 
| 
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(7229 = 1130) bezogen, da dieser sich durch eine besondere Schiirfe aus- 
zeichnet. Der Fehler (Spalte 5) zwischen gemessenen (Spalte 4) und be- 
rechneten Radien (Spalte 3) liegt, wie aus der Tabelle 1 hervorgeht, stets 
in dem durch die MeBgenauigkeit (-- 1%) vorgegebenen Intervall. Wir 
konnen daraus die Richtigkeit der oben gemachten Annahmen folgern. 
Damit ergibt sich fiir c/a des hexagonalen 
Gitters der Wert 1,63-+1%, den wir den 
folgenden Betrachtungen zugrunde legen kén- 
nen. Wir wissen nun also, daB die Zusatzringe 
der Fig.5 hexagonalen Ursprungs sind und in 
der hexagonalen y-Phase der Aluminium 
Silber-Legierung ihren Grund haben. 


4. Deutung der Einkristallaufnahmen. . annie 
Da die Zusatzringe als Interferenzen der San, Shee 

hexagonalen y-Phase erkannt wurden, liegt 

es nahe, die Zusatzpunkte der Einkristallaufnahme ebenfalls als Folge 

der y-Phase zu deuten. Die regelmaBige Anordnung der Satelliten zu 


den kubischen Interferenzen laBt eine strenge Orientierung der y-Phase 


Fig. 7au.b. Die Fig. 7a und 7b bauen das reziproke Gitter auf, das durch Uberlagerung eines kubischen mit 
einem hexagonalen reziproken Gitterentsteht mit [111] parallel [0001]. Fig. 7a zeigt die (110)-Ebene durch den 
Nullpunkt und im Abstand n|/2 dariiber, wo gerade. Die Indizierung gilt nur fiir » =O. Fig. 7b zeigt die 
_ (110)-Ebene im Abstand n| '2 iiber dem Nullpunkt, 1 ungerade. Die Indizierung gilt nur fiir n=1. 


kubischen Phase die (0001)-Ebene der hexagonalen Phase ist. Infolge 
des oben bestimmten c/a-Wertes von 1,633 fallt, wie beobachtet, der 
(111)-Reflex mit dem (0002)-Reflex zusammen. Das theoretische Bild 
m 110-Azimut, das sich durch Uberlagerung der reziproken Gitter beider 
Phasen ergibt, ist Fig.7. Im 110-Azimut ist das reziproke Gitter relativ 
infach aufzubauen. Auf Grund der Fig. 7 ergibt sich, daB im 100-Azimut 
iberhaupt keine Zusatzpunkte im Interferenzdiagramm zu erwarten 
ind, da alle hexagonalen Zusatzpunkte auf Raumdiagonalen des rezi- 
proken Gitters liegen, d.h. auf den Verbindungslinien zweier kubischer 
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Interferenzpunkte parallel zu einer [111]-Richtung (s. Abschnitt 5). Es 
sind aber auf den 100-Aufnahmen Zusatzpunkte vorhanden (s. Fig. 6). 
Infolge Verwacklung der einzelnen Kristallchen gegeneinander, auf die 
in einer folgenden Arbeit noch naher eingegangen wird, kénnen aber 
auch im 100-Azimut diejenigen Punkte des reziproken Gitters erscheinen, 
die nahe an der Ewatpschen Ausbreitungskugel liegen. Die Fig. 8 zeigt 
dann das theoretisch zu erwartende Interferenzdiagramm. Die Uber- 
einstimmung mit der Aufnahme (Fig.6) ist sehr gut. 

Damit haben die Zusatzpunkte der Fig.6 eine befriedigende Erkla- 
rung gefunden. Sie entstehen also durch das Vorhandensein einer hexa- 
gonalen Phase im Al—Ag-Kondensat, die 


“es  @ SM “% ¢ senkrecht auf einer Oktaederfliche dam 
kubischen «-Phase der Legierung auf- 

ae *,  o&  °  %, wachst. Da die Ebenenfolge lings der 
[411 ]-Richtung im kubischen Fall durch 

I iat Deion He _,. ABCABCABCABCA... 

ve, ee ee ¢  gekennzeichnet ist, und die Ebenenfolge 
in der c-Achse des hexagonalen Gitters 

° pe ° % durch 

Fig. 8. AlAg-Interferenzdiagramm im ae A BA BA BA BA BA BA err 


(100)-Azimut (theoretisch). Dies entsteht 


durch einen geeigneten Schnitt durch : : . : 
das reziproke Gitter der Fig. 7. AuBerdem so ist die beobachtete Orientierung da- 


wird eine Verwacklung von etwa 15°an- durch zu verstehen, daB durch geeignete 
genommen, @ Kubischer Reflex; o hexa- a i 
gonaler Reflex auf (100) projiziert. ranslationen der A- , B- und C-Ebe- 


nen der kubischen Phase die hexagonale 
ABABAB-Folge entsteht. Aus dieser Betrachtung folgt ohne weiteres, 
daB das Verhaltnis c/a der hexagonalen Phase gleich dem der idealen 
hexagonalen dichtesten Kugelpackung ist, namlich gleich 1,6330.... 
Vel. hierzu auch [4]. 


5. Zur Deutung der Einkristallaufnahmen. 


Pur den Fall, da ein hexagonales Gitter mit seinen (000J’)-Ebenen parallel 
zu den (111)-Ebenen liegt, soll hier der mathematische Beweis fiir die Tatsache 
erbracht werden, da die hexagonalen Zusatzpunkte stets auf einer Verbindungs- 
linie zweier kubischer Interferenzpunkte in Richtung parallel zu einer [111]-Rich- 
tung, oder kurz auf einer Raumdiagonalen des kubischen reziproken Gitters liegen. 
Zu diesem Zweck fiihren wir zwei Koordinatentransformationen durch. 

Zunachst transformieren wir die hexagonalen MrtiErschen Indizes jh’, k’, i” 
und /’ auf die kubischen h, & und J, die dann allerdings nicht mehr ganzzahlig sind. 
Die Orientierung der beiden Koordinatensysteme zueinander ist durch die oben 
angestellten Betrachtungen schon festgelegt. Sind 


f,, f, £; die Achsen im kubischen Koordinatensystem 
1, He, 3 die Achsen im hexagonalen Koordinatensystem, 
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so lauten die Transformationsgleichungen fiir die Achsen 


oh = by se Fs | l), 7 (2c, te i | 
af, =—h,+4b, | (1) H. = = (E, — 28, + f,) (2) 
2f; D, + De + Os hs ‘ht+h+t) | 


und man erhalt die Transformationsgleichungen fiir die kubischen in hexagonale 
Indizes und umgekehrt auf Grund der Beziehung 


AY, + hE, + Ut, = ht +h’ Qe +l hs (3) 
durch Komponentenvergleich 
h= 4 (2h’+ k’) +41 | b= + (h—1) | 
ee (4) hk’ =1(i—k) (5) 
t= 3 —h) 440 v=zutasy. | 


Es folgt nun die Transformation der kubischen Koordinaten auf ein rhombo- 
edrisches Koordinatensystem, dessen drei linear unabhangige Achsen aus 3 Raum- 
diagonalen des kubischen Systems bestehen. Sind die Achsen des rhomboedrischen 
Systems r,, t,, t3 und die MrrrERschen Indizes m, m und o, so lauten die Trans- 
formationsgleichungen fiir die Achsen 


n=E+E+E : eae 
h=h+h—f | (6) f, = £(t.— ts) (7) 
r= f—f—f fT, = 4 (t, — t9) 
und wegen der Beziehung 
ht,+hkf,+f,=mr,+ nr, + 0r5 (8) 


folgen durch Komponentenvergleich die Transformationsgleichungen der kubischen 
in rhomboedrische Indizes und umgekehrt 


m=} (h+/)) h=m+n+o | 
r=i(k—) (9) kh=m+n—o (10) 
o=4(h—k) vB eae 


Die h, k,l sind wegen der Flachenzentrierung des kubischen Kristallgitters un- 
z gemischt, daher sind die m, m und o stets ganzzahlig. 

' Jetzt kénnen wir durch Einsetzen der Gln. (4) in (9) auch die Transformations- 
gleichungen zwischen den hexagonalen und rhomboedrischen Indizes aufschreiben : 


m = (h’+ 2k’) + 3V h’=n+o 
n= — k’ (11) k’=—n (12) 
o=NW+h=—i71 l= 2 (3m + 0 — 0). 


Die Achsenabschnitte m und o auf den Achsen r, und r, sind also stets ganzzahlig 
(n= —k’, o=—i’), da die Indizes h’, k’, i’ und I’ ganzzahlig sind. Lediglich auf 
er r,-Achse liegen Punkte mit gebrochenen Indizes ((m= $ (h’ + 2k’)+ yl’)). Das 

eutet, daB die hexagonalen Punkte stets auf einer Verbindungslinie parallel 
zu einer Raumdiagonalen des kubischen reziproken Gitters zwischen zwei kubischen 


Reflexen liegen. 
34* 
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Es mu aber nun noch beriicksichtigt werden, daB ein Aufwachsen der hexa- 
gonalen Phase auf allen 4 Oktaederflachen mdéglich ist. Man sieht leicht ein, daB 
diese Tatsache nur eine Vertauschung der rhomboedrischen Indizes zur Folge hat. 
Die Punkte mit gebrochenen Indizes liegen stets auf einer Raumdiagonalen. 


6. Die Intensitdt der hexagonalen Punkte. 


Der Strukturfaktor der hexagonalen dichtesten Kugelpackung mit den Basis- 
atomen 
ji = (0), 0,0) und b= Gi) 


lautet 


SA see (13) 


S verschwindet, wenn /’ ungerade und h’+ 2k’ = Omod 3, 


S=/34, wenn J’ ungerade und h’-+ 2k’ == 0 mod 3, 
S=2A4, wenn 1’ gerade und h’+ 2k’ = 0mod 3, 
Sea wenn /’ gerade und h’+ 2h’ == 0Omod3 


Der rhomboedrische Index m der Gl. (11) kann ein Vielfaches von 4 (Sechstel- 
punkte), von 4 (Drittelpunkte), von 5 sowie ganzzahlig sein. Diese 4 Falle werden 


wir nun naher diskutieren. 
1. Fall. m ist ganzzahlig. 


Das bedeutet nach Gl. (11): I’ ist gerade und h’+ 2k’ = 0 mod 3. Fiir diesen 
Fall ist nach (13) der Strukturfaktor gleich 24. Ferner bedeutet m ganzzahlig, 
daB diese hexagonalen Punkte mit kubischen zusammenfallen, denn alle ganz- 
zahligen Tripel mmo beschreiben das kubische Gitter. Diese Punkte treten daher 
im Interferenzbild nicht in Erscheinung, sie erhéhen lediglich die Intensitat der 
mit ihnen zusammenfallenden kubischen Beugungsmaxima. 


2. Fall. m ist halbzahlig. 


Das bedeutet: /’ ungerade und h’+ 2k’ == 0mod 3. Der Strukturfaktor ist 
aber fiir diesen Fall gleich Null. Interferenzpunkte mit halbzahligem m treten 
daher nicht auf. 


3. Fall. m ist ein Vielfaches von 4, jedoch nicht ganzzahlig. 


Das bedeutet: 1’ ist gerade und h’+ 2k’ == 0 mod 3. Der Strukturfaktor ist 
fiir diesen Fall gleich 4. Daher besitzen alle Drittelpunkte die Intensitat 4. Auf 
einer Raumdiagonalen des kubischen reziproken Gitters treten, wie aus der Fig. 7 
und auch.aus den Gln, (11) zu entnehmen ist, entweder nur solche Drittelpunkte 
mit h’+ 2k’ == 1mod3 auf, oder nur solche mit h’+ 2k’ =2mod3, dh. es 
tritt nur die Halfte aller méglichen Drittelpunkte auf. 


4. Fall. m ist ein Vielfaches von }4, jedoch nicht ein Vielfaches von 4 oder $ 
und auch nicht ganzzahlig. ; 


Das bedeutet: i’ ist ungerade und h’+ 2k’ = 0 mod 3. Der Strukturfaktor S 
ist hier 34. Die Sechstelpunkte besitzen daher gréRere Intensitat als die Drittel- 
punkte. Diese Tatsache wird durch die Aufnahmen bestatigt. Auch hier treten 


wie in Fall 3 auf einer Raumdiagonalen nur solche 4-Punkte mit h’ + 2k’ = 1 mod 3 
oder nur solche mit h’ + 2k’ = 2 mod 3 auf. 


Die Struktur diinner Aluminium-—- Silber-Schichten 513 


fips Gitterfehler. 

Wahrend die eben besprochenen, von der hexagonalen Phase her- 
stammenden ,,Zusatzpunkte“ auf allen Aufnahmen zu erkennen sind, 
gibt es auf manchen Aufnahmen noch weitere Sechstelpunkte, die mit 
wechselnder Intensitat auftreten. Man vel. Fig.6 mit Fig.9. Die zu- 
sdtzlichen Sechstelpunkte finden durch folgende Betrachtungen ihre 
Erklarung. 

a) Gitterfehler 1. Art. Vergleicht man die Ebenenfolge der (141)- 
Ebenen des kubisch flachenzentrierten Systems dichtester Kugelpackung 


... ABCABCABCABCABCABCAB... 


mit der Ebenenfolge der hexagonalen dichtesten Kugelpackung 


... 4BABABABABABABABABAB..., 


so sieht man, daB bei einem Nebeneinanderwachsen beider Systeme jede 
6n-te und (6% —1)-te Netzebene ungestért beiden Systemen angehort. 
Fig.10 zeigt den Einbau einer hexagonalen 
Phase in einen kubischen Kristall, ge- 
zeichnet im 110-Schnitt. Die Schnittge- 
raden der ungestérten (111)-Ebenen mit 
der (110)-Ebene sind: gestrichelt ein- 
gezeichnet. Zwischen diesen fehlerfreien 
Ebenen legen Gitterflachen, die an den 
Beriihrungsstellen der beiden Systeme 
erhebliche Fehler aufweisen. Dieser in 
Fig.10 gezeichnete Einbau einer hexa- 
ee — _ pes Soe es Fig. 9. Einkristallaufnahme von AlAg 
ist sicher im Mischungsgebiet der y- und ait Citterichiotpaniten. 
6-Phasen des Al—Ag zu erwarten. In 

diesen Gebieten ist also jede 6m-te und (6m—1)-te Netzebene durch 
ihr Reflexionsvermégen vor den anderen ausgezeichnet. Die aus- 
gezeichneten Netzebenen bilden zwei ineinandergestellte hexagonale 
Translationsgitter mit 


B= 607,;. 


Es tritt also im Interferenzbild eine Sechstelung des 111-Abstandes auf. 
Der Strukturfaktor der beiden Translationsgitter 


ee tease m' = Om (14) 
verschwindet fiir m’=3 mod 6, d.h. auf der Mitte zwischen zwei kubi- 
schen Punkten auf der [111]-Richtung liegt kein Gitterfehlerpunkt. 
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b) Gitterfehler 2. Art. Oben wurde bereits erwahnt, daB die Bildung 


des hexagonalen Gitters durch Translationen des kubischen gedeutet ° 


werden kann. Diese Translationen erstrecken sich aber sicher nicht tiber 
den gesamten Kristall. Fiir den Zeitpunkt und die Richtung der Trans- 
lationen sind besonders bei Aufdampfschichten alle Méglichkeiten offen. 
Eine sei hier besonders hervorgehoben. Die Fig.11 und 12 zeigen das 
Nebeneinanderwachsen zweier hexagonaler Kristalle, die sich durch Trans- 
lationen um a,,,/3 in der [4111]-Richtung unterscheiden (s. die Pfeile in 
Fig. 11). In diesem Fall erhalten wir das Interferenzdiagramm eines ein- 
fachen hexagonalen Translationsgitters noch zu den oben besprochenen 


Fig. 10. Gitterfehler 1. Art entstehen beim Nebeneinanderwachsen der kubischen und hexagonalen Phase, 


Gittern hinzu, in dem die Reflexe /’ ungerade und h’ + 2k’= 0 mod 3 
ebenfalls auftreten. Wir erhalten daher an bestimmten Stellen des 
reziproken Gitters auf den Verbindungslinien in [111 ]|-Richtung auf 
der Mitte keine Ausléschungen (m= $). 

Projiziert man die unter a) und b) besprochenen Gitterfehlerpunkte 
in die (100)-Ebene (in der Wirklichkeit geschieht dies wie oben durch 
Verwacklung), so erhalt man die Fig. 13 in guter Ubereinstimmung mit 
der Aufnahme der Fig. 9. 

Die Intensitat der Gitterfehlerpunkte ist meistens geringer als die 
der durch. das hexagonale Gitter hervorgerufenen Sechstel- und Drittel- 
punkte. Das Auftreten der (Gitterfehler-) Sechstelpunkte ist abhangig 
von dem Gebiet der Schicht, das gerade durchstrahlt wird. Es gibt 
Bereiche im Kondensat, in denen kaum Gitterfehler auftreten, Nachbar- 


bereiche dagegen weisen Gitterfehler auf, d.h. es wird gerade eine Be- 


rihrungszone oder mehrere durchstrahlt. Daher ist das wechselnde Auf- 
treten dieser Zusatzpunkte zu erklaren. 

Die unter a) und b) besprochenen regelmaBigen Verwachsungen der 
dichtesten Kugelpackungen machen sich im Beugungsdiagramm durch 


4 
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Fig. 11. Gitterfehler 2. Art entstehen beim Nebeneinanderwachsen zweier hexagonaler Gitter, die durch 

Translationen nach verschiedenen Richtungen auf dem kubischen Gitter aufgewachsen sind. Die Gitter- 

platze oo sind entweder tiberhaupt nicht oder durch héchstens ein Atom besetzt. Dies richtet sich nach 
der Atomanordnung in der nachsten Ebene tiber bzw. unter der Zeichenebene. 
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2. Fig. 12 zeigt eine gestérte Netzebene, wie sie in Fig. 10 und 11 im Schnitt angedeutet wird. Die 
ichelt angedeutete Netuchene B iss ungestért und liegt unter der gezeichneten gestérten Ebene. 


ses fo 
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scharfe Punkte bemerkbar. Treten gestérte und ungestérte Netzebenen 
in unregelmiBiger Folge auf, so ist das Erscheinen von diffusen Streifen 
in Richtung einer Raumdiagonalen auf den Beugungsaufnahmen die 
Folge, die auch beobachtet werden. 

c) Zwillingsbildung. Eine Zwillingsbildung wurde im System Al—Ag 
nicht gefunden, obgleich Silber in diinner Schicht starke Zwillingsbildung 
zeigt. Offenbar wirkt Aluminium, das keine Zwillingsbildung in dtinnen 
Schichten zeigt, hemmend auf das Entstehen von Zwillingskristallen. 

Diese Untersuchungen, die einen Teil einer Diplomarbeit darstellen, 
wurden im Institut fiir Angewandte Physik der Universitat Hamburg 
durchgefiihrt. Fiir die Anregung und Férderung der Arbeit bin ich dem 
Leiter des Institutes, Herrn Professor Dr. H. RAETHER, zu groBem Dank 
verpflichtet. Der Firma Leitz-Wetzlar danke ich fiir einige Steinsalz- 
kristalle und der Joachim Jungius-Gesellschaft in Hamburg fiir die 
Stiftung eines KompensationsmeBgerates und anderer Apparate. 
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Zur Struktur diinner Silberschichten. 


Von 
H. GOTTSCHE. 
Mit 5 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 20. November 1952.) 


Im AnschluB an friihere Untersuchungen an Aluminium-Silber wird ein Vergleich 

der Beugungsdiagramme von AlAg und reinem Silber durchgefiihrt. Es folgt, daB 

in diinnen, aufgedampften Schichten keine hexagonale Silberphase existiert. Der 

Einflu8 von Verwacklungen und unregelmaBigen Gitterfehlern auf das Inter- 
ferenzbild wird untersucht. 


1. Einleitung. 


In einem Silbereinkristalldiagramm treten neben den kubischen 
Hauptinterferenzen Satelliten auf [7], [2], die den Abstand zweier 
Punkte in der [111]-Richtung dritteln. Sechstelpunkte wie an AlAg- 
Einkristallen [3] wurden nie beobachtet. Das Auftreten dieser Satelliten 
im Silberinterferenzdiagramm wurde durch eine submikroskopische 
Zwillingsbildung erklart {4], [4]. 

Es wird im folgenden gezeigt, daB die nicht durch Zwillingsbildung 
deutbaren Zusatzpunkte sich nicht als Interferenzen einer hexagonalen 
Phase des Silbers [6] deuten lassen, sondern zwanglos als Folge von 
Gitterfehlern zu verstehen sind. 

Eine einfache Ableitung des reziproken Gitters mit Hilfe rhombo- 
edrischer Koordinaten wird angegeben. 

Weiterhin wird der Einflu8 von Verwacklungen der Kristallite auf 
das Interferenzbild untersucht sowie eine Deutung der kontinuierlichen 

Intensitaten in [111]-Richtung gegeben. 


2. Konstruktion des reziproken Gutters. 


Zur Erklarung der im Interferenzdiagramm eines kubisch-flachen- 
-zentrierten Gitters auftretenden Satelliten wird hier eine kurze, einfache 
mathematische Darstellung der Zusatzpunkte gegeben. 


a) Das reziproke Zwillingsgitter. Durch Spiegelung an einer (111)- 
‘Ebene gehen zwei kubisch-flachenzentrierte Gitter auseinander hervor. 
: Diese Erscheinung nennt man Zwillingsbildung. Es entsteht dabei also 

z.B. folgende Ebenenfolge in der [111]-Richtung: 


_.. ABCABCACBACBA... 
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Die unterstrichene Netzebene ist die Symmetrieebene oder die Zwillings- 
ebene. Die Fig. 1 zeigt den Einbau eines Zwillings. Die Spiegelungs- 
ebene ist durch Pfeile angedeutet. 

Bei der~Konstruktion des reziproken 
Zwillingsgitters, das sich durch Uberlage- 
rung der reziproken Gitter beider Zwillings- 
 halften ergibt, 1l4Bt man auf Grund der 
besprochenen Spiegelungseigenschaft jeden 
regularen Gitterpunkt des reziproken Git- 
ters an einer [111 ]-Richtung spiegeln. 

e sei eine Raumdiagonale, beispielsweise 
(1,1,1). Eine Spiegelung an ihr gibt die 
Vektorbeziehungen : 


(h, eve a h,eje 
h = ties p; h= ses — (21) 
(s. Fig. 2) p eliminiert, ergibt 
Fig. 1. Zwei kubisch-flachenzentrierte 
Kristalle in Zwillingsstellung. Die os 2(h, eye 
Pfeile bezeichnen die Zwillingsebene. h =—— 2 —h (22) 
Gestrichelt wurden die Schnitte der ‘ € 
ungestérten (111)-Ebenen mit der quadriert : 
Zeichenebene (110). Vic ye 
partes Yie (23) 


Daraus folgt, daB die Zwillingspunkte nur auf kubisch indizierbaren 


Ringen legen, da die Betrage der Vektoren § und 5 gleich sind. Nach 
(22) lauten dann die Koordinaten der Zwillingspunkte wegen 


e e=—3 .und (be)=A+R-41 
P h=4(—h +2k +2) 
, k=4(2h—k +21) (24) 
T=4(2h +2k—l). 


Um die Lage aller Zwillingspunkte im reziproken 

ath ohare: Gitter auf eine einfache Weise zu beschreiben, trans- 

Ebene (kd). formieren wir die Koordinaten der Zwillingspunkte 

(24) auf ein rhomboedrisches Koordinatensystem. 

Wir iibernehmen hier die in der Arbeit itber die Struktur diinner AlAg- 

Schichten [3] abgeleiteten Transformationsformeln (6), (8) und (9). 

Die MitrErschen Indizes der Zwillingspunkte in rhomboedrischen Ko- 
ordinaten lauten dann: 


m=t(h + 4k +1) | 
n=4(—2) (25) 
0 =4(k—h) 
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Die Gln. (25) leisten sowohl die Spiegelung des Punktes (Akl) wie auch 
gleichzeitig die Transformation des gespiegelten Punktes (Zwillings- 
punktes) in unser rhomboedrisches Koordinatensystem. 

Fir die h,k,/ gilt aber, daB sie ungemischt sein miissen, da der 
Strukturfaktor des kubisch-flachenzentrierten Systems fiir die gemischten 
h, k,l verschwindet. Die Indizes 7 und o sind daher stets ganzzahlig ; 
m ist immer ein Vielfaches von }. Damit ist bewiesen, daB die Zwillings- 
punkte stets auf einer Verbindungslinie zwischen zwei kubischen Inter- 
ferenzpunkten parallel zu einer Raumdiagonalen liegen. Die Zwillings- 
punkte dritteln den Abstand dieser ,,regularen‘‘ Punkte. Es treten aber 
nur die Halfte aller méglichen Drittelpunkte auf, da m auf einer Raum- 
diagonalen entweder nur = 1 mod 3 oder = 2 mod 3 sein kann, wie man 
leicht aus (25) entnehmen kann. 

AuBer der Zwillingsbildung nach [111] ist selbstverstandlich auch 
eine solche nach [111], [111] und [111] méglich. Diese Tatsache hat 
nur eine Vertauschung der rhomboedrischen Indizes zur Folge. 


b) Das reziproke Gitter der Gitterfehler. An den Berihrungsstellen 
eines Zwillings mit dem anderen entstehen Gitterfehler. Die Fig.1 zeigt 
den Einbau des einen Zwillings im anderen. In den (111)-Ebenen, deren 
Schnitt mit der Zeichenebene durch die gestrichelten Linien angedeutet 
wird, sind alle Gitterplatze besetzt. Das ist bei jeder dritten Netzebene 
der Fall. Die beiden Ebenen zwischen ihnen weisen Fehlstellen auf, sie 
sind daher schwacher besetzt. Auf Grund dieser Tatsache ist also jede 
dritte Netzebene vor den anderen durch ihr Reflexionsvermégen aus- 
gezeichnet. Im reziproken Gitter findet daher eine Drittelung der [111 ]- 
Richtung statt. Diesen Sachverhalt bringen wir nun auf eine einfache 
mathematische Form. 


Die Gitterfehler kann man als einfaches hexagonales Ubergitter 
auffassen, wie es schon MENZER [7] getan hat. Wenn namlich in der 
_kubischen Ebenenfolge 


..ABCABCABCABCABC... 


_jede dritte Netzebene vor den anderen ausgezeichnet ist, wie es aus Fig. 4 
hervorgeht, so bilden die A-, B- oder C-Ebenen ein reines hexagonales 
_Translationsgitter, je wnes welche vor den anderen ausgezeichnet 


sind. Das reziproke Gitter dazu ist ebenfalls rein hexagonal. 


Die Achsen dieses rein hexagonalen Translationsgitters selen 91, 92, 93: 
Dann gelten die Vektorbeziehungen 


2h = G1 + 26s ge pat Aa 
2, = —Ge + 293 (26) =§ (.— 28+ &) (27) 
2% = —d + G2 + 298, =4 (hit &)s 

Be 
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wenn {,, f,, f; die Achsen des kubisch orthonormierten Koordinaten- 
systems sind. 

Sind h, k und 1 die Mitrerschen Indizes des hexagonalen Gitters, 
dann lauten die Transformationsgleichungen auf kubische Indizes 


h=t(4h+2k+) 


pietsh 4 Rad) (28) 


auf Grund der Beziehung 


hh +kt +li=ha +h ge tgs. (29) 


Diese Darstellung der Gitterfehlerpunkte in kubischen Koordinaten 
ist uns aber noch nicht tibersichtlich genug, aus diesem Grunde fiihren 
wir auch hier eine Transformation auf rhomboedrische Koordinaten aus. 
Wir erhalten dann mittels der Formeln (9) der vorangegangenen Ar- 
beit [3]: 

m= t(h + 2k +1) 
K=—k (30) 
ae ak 


Auch hier sind » und o ganzzahlig, d.h. die Gitterfehlerpunkte liegen 
ebenfalls auf einer Raumdiagonalen, wie schon oben auf Grund anderer 
Uberlegungen gefordert wurde. Der Index m ist stets ein Vielfaches 
von 4, d.h. die Raumdiagonalen werden zwischen zwei regularen kubi- 
schen Interferenzen gedrittelt. Der Strukturfaktor ist fiir alle Gitter- 
fehlerpunkte gleich. 

Um alle Gitterfehlerpunkte darzustellen, miissen wir auch hier die 
Indizes m, n und o permutieren, da in allen 4 Richtungen der 4 Raum- 
diagonalen ein solches hexagonales Ubergitter existieren kann. 


3. Deutung der Aufnahmen. 


In Abschnitt 2 stellten wir fest, daB alle Zusatzpunkte, Zwillings- 
punkte und Gitterfehlerpunkte auf Raumdiagonalen des reziproken 
Gitters liegen. Nach dieser Theorie diirften also auf Beugungsaufnahmen 
von Silberschichten im 100-Azimut iiberhaupt keine zusitzlichen Punkte 
auftreten. Interferenzaufnahmen von durchstrahlten Silberschichten 
weisen aber stets im 100-Azimut Zusatzpunkte auf. Siehe z.B. die 
Aufnahme von RAETHER [8]. 

Wir wollen daher jetzt die Ursachen untersuchen, die dazu fiihren, 
daB auch im 100-Azimut zusitzliche Punkte auftreten. Beim Ablésen 
der Silberschicht von der Steinsalzunterlage, auf der sie aufgedampft 
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wurde, und beim Auffangen der Schicht mit einem Netz tritt eine Ver- 
wacklung der Kristallite, bzw. eine geringe Faltung, Knickung oder 
Wolbung der Schicht ein. Bei einem Elektronenstrahl mit einem Durch- 
messer von 100 werden viele Kristallchen getroffen, die gegenseitig 
verwackelt sind. Auf manchen Aufnahmen tritt auf Grund dieser Ver- 
wacklung auch der im 100-Azimut nicht zu erwartende 311-Reflex auf. 
Aus Fig. 3 ist zu errechnen, daB, wenn der 311-Reflex im 100-Azimut 
auftaucht, eine Verwacklung von mindestens 16,3° stattgefunden haben 
muB. Diese Verwacklung ist aber ausreichend, um die Zusatzpunkte, 
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Fig..3. Fig. 4. 


Fig. 3. Erlauterung der Entstehung zusatzlicher Interferenzpunkte im (100)-Azimut. 


Fig. 4. Fig.4 zeigt das theoretisch zu erwartende Interferenzdiagramm diinner Silberschichten jm 
(100)-Azimut bei Annahme einer geniigend groBen Verwacklung. @ Hauptreflex; o Zwillingspunkt; 
+ Gitterfehlerpunkt. 


die nicht in unmittelbarer Nahe des Primarfleckes lhegen, im 100-Azimut 
sichtbar zu machen. Die 331- und 511-Reflexe treten fast immer auf, 
da fiir ihr Erscheinen im 100-Azimut nur eine Verwacklung von 11,0 bzw. 
9,2° notig ist. Auch diese Winkel sind noch ausreichend, um die meisten 
Zusatzpunkte im 100-Azimut zu erkennen, wobei in gréBerer Entfernung 
vom Primarfleck die Kriimmung der Ewatpschen Ausbreitungskugel 
beriicksichtigt wurde. 

Aus Fig. 3 ist weiter zu entnehmen, da8 die durch die Verwacklungen 
im 100-Azimut erscheinenden Drittelpunkte auf einem Bogen zwischen 
zwei dem 100-Azimut angehérenden Punkten liegen. Dies liegt in der 
Tatsache begriindet, daB die Entfernung aller Punkte des reziproken 
Gitters vom Ursprung auch bei Verwacklung gleich bleibt. Die Punkte 
werden daher nicht einfach auf die (100)-Ebene projiziert, sondern sie 
liegen alle auf einem Bogen iiber der Verbindungslinie (z.B. 220 bis 400 
in Fig. 3). Bei dem 311-Reflex macht diese Tatsache eine Versetzung 
von etwa 7% des 200-Abstandes aus. Die Aufnahmen an Silberschichten 
geben diese Einzelheiten gut wieder. 


os, 
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Diese eben beschriebenen Verwacklungen sind sehr gering, wenn man 
die Silberschicht auf dem Steinsalzkristall belaBt. Reflexionsaufnahmen 
solcher Schichten zeigen dann tatsachlich nur auf der (411 ]-Richtung 
Zusatzpunkte. Im 100-Azimut treten keine Zusatzpunkte auf. 

Die Fig. 4 zeigt das theoretisch im 100-Azimut zu erwartende Inter- 
ferenzdiagramm bei Annahme einer Verwacklung von 16,3°. Zwillings- 
punkte und Gitterfehlerpunkte werden auf Fig. 4 voneinander unter- 
schieden.. Auf den Beugungsaufnahmen diinner aufgedampfter Silber- 
schichten besitzen die Gitterfehlerpunkte eine geringere Intensitat als 


Se Se ungestorte Netzebene 
=. eee Zwillingsebene 


Fig. 5. UnregelmaBige Zwillingsbildung. Die ungestorten Netzebenen besitzen hier nicht wie in Fig. 1 die 

Periode 3, sondern es kénnen durch Zwillingsbildung in verschiedenen Kristallteilen die ungestérten Netz- 

ebenen in nahezu statistischer Verteilung auftreten. Dies macht sich durch diffuse Interferenzstreifen im 
Beugungsdiagramm bemerkbar. 


die Zwillingspunkte. Die Intensitat der Gitterfehlerpunkte ist abhangig 
von der Haufigkeit der Zwillingsbildung und von der RegelmaBigkeit 
der Gitterfehler. 


Tritt eine unregelmaBige Gitterfehleranordnung wie in Fig. 5 auf, 


so hat dies die auf einigen Aufnahmen beobachtete Streifenbildung in 
Richtung der Raumdiagonalen zur Folge. 


4. Das Silber besitzt keine hexagonale Phase. 


Es ist kiirzlich die Hypothese aufgestellt worden, daB die Zusatz- 
punkte im Silberdiagramm dann und nur dann in befriedigender Weise 
gedeutet werden kénnen, wenn man auBer der schon bekannten Zwillings- 
bildung nach der Oktaederebene beim Silber und Gold auch noch eine 
hexagonale Modifikation (hexagonale dichteste Kugelpackung) annimmt 
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[6]. Eine Nachpriifung dieser Hypothese zeigt, daB die Zus: atzpunkte 
nicht durch hexagonales Silber erklirt werden kénnen. 

Der Vergleich mit der vorangehenden Arbeit [3] zeigt zunachst, daB 
das ,,hexagonale‘‘ Silber sicher nicht so auf dem kubischen aufwachst, 
wie es die hexagonale Gammaphase auf der kubischen Alphaphase des 
Legierungssystems AlAg tut. Das Fehlen der Sechstelpunkte auf den 
Silberaufnahmen beweist, daB das ,,hexagonale Silber sicher nicht auf 
einer Oktaederflache des kubischen aufwachst. Es sind aber auch alle 
anderen Aufwachsméglichkeiten ausgeschlossen; denn Punkte mit der- 
selben quadratischen Form, d.h. mit dem gleichen Radius, wie die der 
hexagonalen Sechstelpunkte treten in keinem Azimut der aufgedampften 
Silberschichten auf. Die Existenz einer hexagonalen Phase ist aber not- 
wendig mit dem Auftreten solcher Punkte verkniipft, wie aus der Ta- 
belle 1 am SchluB dieser Arbeit hervorgeht. 

Die Zwillingspunkte allein lassen sich nicht in ein hexagonales Punkt- 
system einordnen, denn alle Zwillingspunkte liegen nach (23) auf kubisch 
indizierbaren Ringen. 

Die Gitterfehlerpunkte lassen sich zwar durch ein hexagonales Uber- 
gitter erklaren (s. Abschnitt 2). Dies Ubergitter ist aber ein rein hexa- 
gonales Translationsgitter. Das hypothetische hexagonale Silber muB 
aber, wenn es existiert, in der hexagonal dichtesten Kugelpackung kri- 
stallisieren. 

Die Ebenenfolge C AC bei der Zwillingsbildung als hexagonale Phase 
des Silbers zu bezeichnen, ware physikalisch nicht sinnvoll, da eine 
_ einzige hexagonale Schichtung um die Zwillingsebene herum nicht aus- 
_reicht, eine neue Phase des Silbers anzunehmen. 


5. Zusammenfassende Ubersicht. 

Es werden nun die Zusatzpunkte der Silberaufnahmen, also die 
Zwillings- und Gitterfehlerpunkte, mit den hexagonalen ,,Zusatzpunkten“ 
der in einer friiheren Arbeit [3] beschriebenen AlAg-Legierung ver- 
glichen. Dazu dient die Tabelle 1. 

In der Tabelle 1 wurden einerseits die Drittelpunkte der Silberauf- 
nahmen in rhomboedrischen Koordinaten (mno) aufgefiihrt (Spalte 2), 
die somit die quadratische Form 


On, = 3m? +3n? + 30% + 2mn + 2n0—2mot 


erfiillen. In Spalte 3 wurden die Interferenzpunkte eines rein hexa- 
gonalen Gitters dargestellt, deren Indizes die anueeGe Form 


Qe =H +R + hk) +40" 


besitzen. Es zeigt sich volle Ubereinstimmung. 


+ Bezogen auf aj, = 1. 


a ioe 
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Tabelle 1. 


In der Tabelle sind alle Zusatzpunkte der Silberaufmahmen, also die Zwillings-. 

und Gitterfehlerpunkte, und die hexagonalen ,,Zusatzpunkte‘‘ einer Aluminium- 

Silber-Aufnahme aufgefiihrt. Die rhomboedrischen Indizes und die quadratische 

Form wurden mit dem Faktor 3 multipliziert, um die Tabelle tibersichtlicher zu 

gestalten. Die 4-Punkte treten dabei durch ihre Halbzahligkeit in der Tabelle 
deutlich hervor. 


Silber — Gitterfehler 


Aluminium-Silber — Hexagonale Phase 


k 3n 30 | cine fia Io Sah’ 
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Andererseits wurden die ,,Zusatzpunkte“ eines AlAg-Einkristall- 
diagramms ebenfalls auf rhomboedrische Koordinaten bezogen (Spalte 4) 
und mit den Indizes einer hexagonalen dichtesten Kugelpackung 
(Spalte 5) mit 

Qhen = § (h'? +R’? +h’ hk’) + 37? F 


und den bekannten Ausléschungsbedingungen verglichen. 


Wir kénnen nun aus der Tabelle 1 entnehmen: Manche Gitterfehler- 
punkte fallen mit hexagonalen Drittelpunkten zusammen, z.B. 103 und 
403, d.h. durch 3 dividiert $01 und $01. Es gibt aber die Sechstel- 
punkte (Spalte 4), die nur durch eine hexagonal dichteste Kugelpackung 
erklért werden kénnen, z.B. 2503 (801) oder 5403 (201). Das 
Fehlen entsprechender Punkte auf den Silberaufnahmen beweist ein- 
deutig das Nichtvorhandensein einer hexagonalen Silberphase. 


t Bezogen auf Gig = Me 


oh 
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Verfahren zur Messung 
der Ladung schnell bewegter Elektronen*. 


Von 
R, FLEISCHMANN und R. KOLLATH. 
Mit 1 Figur im Text. 


(Eingegangen am 5. Dezember 1952.) 


Es wird ein Verfahren angegeben, durch das experimentell geprift werden kann, 
ob die Anderung von m/e mit der Geschwindigkeit ausschlieBlich von m herriihrt. 


Fiir bewegte geladene Teilchen, z. B. Elektronen, laBt sich bekanntlich 
die Geschwindigkeit und das Verhaltnis von Masse und Ladung aus Ab- 
lenkversuchen in magnetischen und elektrischen Feldern ableiten. Be- 
wegen sich Elektronen senkrecht zur Richtung eines homogenen ma- 
gnetischen Feldes (Induktion 8), dann durchlaufen sie Kreisbahnen, 
deren Kriimmungsradius 9,, gemessen werden kann. La8t man sie 
andererseits das elektrische Feld eines Zylinderkondensators senkrecht 
zur Zylinderachse durchlaufen und verandert man die elektrische Feld- 
starke so lange, bis die Elektronen eine Kreisbahn um die Zylinderachse 
als Mittelpunkt beschreiben, so 14Bt sich der Kriimmungsradius 9, und 
die zugehorige elektrische Feldstarke © ebenfalls messen. (Die iiblichen 
Formeln fiir Ablenkung im Plattenkondensator sind nur ein Weg, um 
aus kleinen Ablenkungen im homogenen Feld den Kriimmungsradius 0, 
mit hinreichender Naherung zu bestimmen.) 


Dann gilt 
D3) m 
y Om =(*)-», (1) 


G-9,=(=)-o8. (2) 


y entspricht dem Faktor c des CGS—-G Systems und wird weiter unten be- 
sprochen. Man hat also zwei sehr tibersichtliche Gleichungen fiir die zwei 
Unbekannten (m/e) und v; dabei ist m die geschwindigkeitsabhangige 
Masse, nicht die Ruhemasse. Experimentell ist also durch Ablenk- 
versuche auBer v nur das Verhdltnis (m/e) meBbar, nicht e und m einzeln. 

Experimentell zeigt sich, daB (m/e) mit der kinetischen Energie W 
der Elektronen stark ansteigt. Wenn es auch eine Reihe von indirekten 
Schliissen gibt, aus denen gefolgert werden kann, daB die Energie- 


* Vorgetragen von R. FLEISCHMANN auf der Tagung der Nordwestdeutschen 
Physikalischen Gesellschaft, Essen, April 1952. Vgl. Phys. Verh. 1952, H. 2) 29% 


Verfahren zur Messung der Ladung schnell bewegter Elektronen. Spit 
sabhangigkeit von (m/e) ausschlieBlich von der Anderung der Masse m, 
micht aber von einer Anderung von ¢ herriihrt, so empfindet es der 
|Experimentalphysiker doch als notwendig, einen divekten Weg zu be- 
sitzen, durch den die Geschwindigkeitsunabhdngigkeit der elektrischen 
|[Ladung (Invarianz der Ladung) ohne Heranziehung von Hypothesen 
experimentell festgestellt werden kann. 

Die Autgabe, deren Lésung im folgenden angegeben wird, besteht 
darin, die Ladung von Elektronen zu messen, wéhrend sie sich in Be- 
wegung befinden. Bei dem jetzt zu beschreibenden Verfahren geht in 
die Messung die Inflwenzladung ein, die auf einem Zylinder entsteht bzw. 
verschwindet, dessen Achse von bewegten Elektronen (ohne Beriihrung) 
durchsetzt wird. Bei jedem Ein- und Ausschalten des Elektronenbiindels 


4 hs Lylinder 2 
L 


Fig. 1. Anordnung zur Messung der Ladung bewegter Elektronen (schematisch). 


kann die durch Influenz freiwerdende oder wieder gebundene Ladung 
gemessen werden. Die Versuchsanordnung in Fig. 1 zeigt das Prinzip 
des Verfahrens. 

Es werden die Influenzladungen Q;,, Q;, beobachtet, wenn die zu- 
gehorigen Zylinder 1 und 2 vom selben Elektronenbiindel durchsetzt 
werden. Zwischen beiden Zylindern, die gleiche Lange L besitzen, 
durchlaufen die Elektronen des Biindels eine Beschleunigungsspannung U. 
Wahrend sie den ersten Zylinder durchsetzen, ist ihre Geschwindig- 
keit v, klein (0), im zweiten Zylinder dagegen sehr groB (v,). 

Im einzelnen miissen wir folgendes iiberlegen. Das Elektronenbiindel 
mit der Stromstarke J=7-e durchlauft achsenparallel einen Zylinder 
der Lange L. Dabei ist 7 die Anzahl der je Zeiteinheit durch den Biindel- 
querschnitt hindurchtretenden Elektronen. 7 ist im ganzen Stromkreis 
konstant. Auf dem Zylinder 1 bzw. 2 wird die Ladung Q;, bzw. Qj. 
influenziert (Influenzladung), die gleich ist der Gesamtladung der im 
Zylinder 1 bzw. 2 befindlichen Elektronen. Wenn diese Elektronen die 


Geschwindigkeit v, besitzen, so gilt: 


L . IE 
Fe este Bae LO IE (3) 
‘Dabei bedeutet ¢(v,) die méglicherweise von der Geschwindigkeit 
abhingige Ladung eines Elektrons. Das Analoge gilt fiir Qj» und v5. 
Wenn man mit beiden Zylindern miBt, ist die Laufzeit durch den _ 
ersten Zylinder L/v,, die Laufzeit durch den gleichlangen zweiten 
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Zylinder L/v,. Die Ladung im ersten Zylinder ist durch (3) gegeben. 
Dabei ist e(v,) ~e(0), d.h. Ruheladung. 
Die Ladung im zweiten Zylinder ist 
JE, ° 18, 
Ot apan M+ € (Vg) ° Ve 
Durch Division der beiden Gleichungen folgt 
(V3) . @ (22) 
Qi1: Qi2 = a, 


Vy V2 


Fithrt man diese Messung fiir verschiedene Elektronengeschwindigkeiten 
aus, so hat man eine experimentelle Aussage tiber die Geschwindigkeits- 
abhangigkeit von eé(v)/v. 

In der nachstehenden Arbeit von KoLLaTH und MENZEL wird tiber 
eine experimentell besser durchfiihrbare Abart des Verfahrens und die 
damit erhaltenen Ergebnisse berichtet. Die Messung der Ladung im 
ersten Zylinder (an Elektronen geringer Geschwindigkeit) wird dort 
durch eine Messung an einem OnMschen Widerstand im Elektronen- 
stromkreis ersetzt; vgl. die dortige Gl. (4). 

Fuhrt man an dem gleichen Elektronenstrahl auBerdem eine direkte 
Geschwindigkeitsmessung aus Lange und Zeit durch, so laBt sich 
durch Kombination mit der eben beschriebenen Methode e¢(v) selbst als 
Funktion der Geschwindigkeit angeben: e =f, (v). Die Geschwindigkeits- 
messung kann geschehen nach einer Methode von KIRCHNER}, die im 
Prinzip auf WIECHERT zuriickgeht. Bei dieser ergibt sich die Geschwin- 
digkeit als Produkt aus einer Lange L, und der Frequenz y eines elek- 
trischen Schwingungskreises. Es ist 


bP aX (4) 


Folgerungen: Wenn man eine Abhangigkeit der Elektronenladung 
von der Geschwindigkeit in Betracht zieht, wie wir es hier tun, er- 
fordern die MAxweELtschen Gleichungen, daB auch die elektromagnetische 
Verkettung y von der Geschwindigkeit der Elektronen abhangt, und 
zwar in gleicher Weise wie e, so da e/y=const wird. 

Die elektromagnetische Verkettung?, die im CGS—G-System mit der 
Lichtgeschwindigkeit gleichgesetzt zu werden pflegt, ist das Verhaltnis 

2s Dh eneeehe 
y $438 $Oas- 
Geschwindigkeitsabhangigkeit der Verkettung bedeutet folgendes: Ein 
ruhender magnetischer Spannungsmesser umschlingt einen elektrischen 
Strom, einmal wenn dieser aus einer bestimmten Anzahl je Zeit % von 


1 KircHNER, F.: Ann. Physik 8, 975 (1931). 
* FLEISCHMANN, R.: Z. Physik 129, 394 (1951). 
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langsamen Elektronen besteht, zum andern Mal, wenn er aus der 
gleichen Anzahl je Zeit % von sehr schnellen Elektronen besteht. Die 
durchgehende Anzahl von Elektronen je Zeit sei also in beiden Fallen 
gleich, die hindurchgehende Ladung hingegen verschieden wegen der 
betrachteten Geschwindigkeitsabhingigkeit von e. Die MAXwELtschen 
Gleichungen bleiben ungeandert, wenn e/y—const ist, d.h., wenn die 
magnetische Spannung nur von der Anzahl der durchgehenden Elek- 
tronen abhangt, nicht von der Ladung, die hier nicht als geschwindig- 
keitsunabhangig vorausgesetzt ist. 
Es ist dann: 
Hd8 
cOpSG=—= ss = a ‘ (5) 

Eine Untersuchung iiber den Zusammenhang zwischen elektrischer 
Stromstarke und magnetischer Ringspannung bei verschiedener Teilchen- 
geschwindigkeit ist anscheinend bis jetzt an Teilchenstrahlen nicht 
durchgefiihrt worden. Wenn e und y in gleicher Weise von der Geschwin- 
digkeit der Teilchen (relativ zum Nachweisinstrument fiir die magneti- 
sche Spannung) abhangen, wenn also e/y=const ist, andert sich auch 
nichts an dem Zusammenhang zwischen dem Impuls eines Teilchens 
und seiner Ablenkung im transversalen Magnetfeld, wie man aus Gl. (4) 
sofort ersieht. 

Die oben vorkommenden Gln. (1) bis (5) sind auch dann unver- 
andert giiltig, falls die drei GréBen m, e, y eine Geschwindigkeits- 
abhangigkeit besitzen. Unter den vier Gln. (4), (2), (3), (5) sind nur drez 
unabhdngig voneinander. Aus Gl. (4) und drei beliebigen unter den vier 
Gln. (1), (2), (3), (5) kann man m, e, v, y jedeés fiir sich, auch wenn sie 
geschwindigkeitsabhangig sind, bestimmen. 

Ein weiterer Weg zur Bestimmung der Ladung bewegter Elektronen 
ergibt sich, wenn man die DE BroGLiE-Wellenlange 

Gualaak (6) 


m VU 


mit heranzieht. MiBt man an einem Strahl bewegter Elektronen zu- 


nachst die Elektronengeschwindigkeit nach (4), dann die Ablenkung im 
elektrischen Feld nach (2) und anschlieBend die DE BrocLiz-Wellen- 
lange nach (6), so erhalt man v, m, e, jedes fiir sich: soll auch y bestimmt 
werden, so mu8 noch (1) oder (5) hinzugenommen werden!. 


2 
- 
7 
2 


Hamburg, Physikalisches Staatsinstitut. 


1 Die Kombination einer direkten Geschwindigkeitsmessung nach (4) mit einer 
Messung der DE Brociiz-Wellenlange nach (6) wurde von Guan [Ann. Phys. 
20, 361 (1934)] zur Bestimmung eines genauen Wertes von h/my verwendet. 
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Ladungsmessung an bewegten Elektronen*. 


Von 
R. KoLttAtH und D. MENZEL. 
Mit 7 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 5. Dezember 1952.) 


Es wird iiber Messungen der Ladung schnell bewegter Elektronen nach dem in der 
vorangehenden Arbeit angegebenen Prinzip berichtet. Anders als in der voran- 
gehenden Arbeit beschrieben wird hierbei nur die Influenzladung (2. Spannungs- 
stoB) des zweiten Zylinders verwendet, der von den stark beschleunigten Elektronen 
durchsetzt wird. Der 1. Spannungssto8 (durch langsam bewegte Elektronen) wird 
von einem Widerstand abgegriffen, den die Elektronen mit der kleinen Geschwin- 
digkeit der Metallelektronen passieren. Durch Veranderung des Widerstandes wird 
der zweite Spannungsimpuls dem ersten gleichgemacht. So entsteht eine brauch- 
bare Nullmethode, die es gestattet, durch Einstellung und Messung eines Wider- 
standes die von den schnellen Elektronen influenzierte Ladung mit der Ladung 
der langsam bewegten Metallelektronen zu vergleichen. — Die bisher durchgefiihrten 
Messungen erstrecken sich iiber ein Energieintervall von 2,5 bis 30 ekV (entspricht 
3-10? m/sec bis 1-108 m/sec). Sie zeigen einen Gang der MeBpunkte mit stei- 
gender Elektronenenergie, wie er unter der Annahme einer konstanten, nicht 
geschwindigkeitsabhangigen Ladung zu erwarten ist. 


1. Einleitung. 


In der vorangehenden Arbeit von FLEISCHMANN und KoLriatH! 
wurde gezeigt, daB man die Ladung von schnell bewegten Elektronen 
dadurch messen und auf relativistische Effekte untersuchen kann, daB 
man einen Elektronenstrahl durch zwei metallische Hohlzylinder schickt 
und die auf diesen entstehenden Influenzladungen vor und nach starker 
Beschleunigung nachweist. In ,,I‘‘ wurde auch bereits eine Beziehung (3) 
zwischen der Influenzladung Q,, der (eventuell geschwindigkeitsabhan- 
gigen) Ladung des Elektrons e(v), der Geschwindigkeit v, der Anzahl 7 
von Elektronen je sec im Elektronenstrahl und der Lange L des Hohl- 
zylinders abgeleitet: 


Q;=1-% =a el). (1) 


Das grundsatzliche Verfahren in ,,I‘‘ mit zwei Hohlzylindern, von 
denen der eine mit kleiner, der andere mit groBer Geschwindigkeit von — 
den gleichen Elektronen durchlaufen wird, wurde hier zwecks bequemer 


* Auszug aus einer Diplomarbeit Hamburg 1951. Uber diese Arbeit wurde 
auf der Essener Tagung der Nordwestdeutschen Physikalischen Gesellschaft von 
D. MENzEL referiert. Vgl. auch Phys. Verh. 1952, H. 2, 20. 

1 Im folgenden kurz als ,,I‘‘ zitiert. 
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experimenteller Durchfiihrbarkeit in dem Sinne abgeandert, daB nur 
ein Hohlzylinder von den Elektronen, und zwar mit groper Geschwindig- 
keit, durchlaufen wird (Zylinder 2 in Fig.4 von 1°‘), waihrend anderer- 
seits der Elektronenstrahl in einem FParADAY-Kafig aufgefangen und 
die vom Kafig durch einen Widerstand R abflieBende Ladung Q mit 
der Influenzladung Q; verglichen wird, bzw. ein Spannungssprung mit 
einem Spannungssprung. 


[\ Lntluenz-Zylinder Z 
= y ( oy c) 


fa) 
Anzergegerar 
(Verstarker) 


eee ua e/a) tur U=U, 


Fig. 1. Die Elemente des Versuchsaufbaus zur Messung der Ladung schnell bewegter Elektronen (schematisch). 


2. Grundsdtzliches zur Anordnung und Messung. 


Die prinzipielle Anordnung mége an Hand der Fig. 1 erlautert werden. 
Der Strahl wird von der links oben dargestellten Elektronenkanone 
geliefert. Er hat von vornherein groBe Geschwindigkeit und somit 
gegebenfalls relativistisch verdnderte Ladung e(v). Er passiert einen 
Hohlzylinder 7 (Influenzzylinder) und ruft in ihm eine Influenzladung 
nach (1) hervor. Diese Influenzladung Q; gibt mit der Kapazitat C 
eine Spannung U,, welche dem MeBgerat zugefiihrt wird. Letzteres 
_besteht aus Verstaérker und BrAuNschem Rohr. U, ist also e(v)/v pro- 
portional, und in den Proportionalitatsfaktor geht auBer den apparativen 
Konstanten C und L noch 7 ein. » wird mit Hilfe einer zweiten Messung 
eliminiert: Der Elektronenstrahl wird nach Passieren des Influenz- 
zylinders in einen Auffangkafig A geleitet, aus dem die Elektronen mit 
der (kleinen) Geschwindigkeit der Metallelektronen zur Erde abflieBen. 
Die Stromstarke im Leiter ist: 


T=n*e(0), e(0) = Ruhladung (2) 


. 
; 
: 


(vist auf der ganzen Lange des Elektronenweges konstant). Der Strom J 
tuft am variablen Widerstand R einen Spannungsabfall U,=J1:R 
hervor. Diese Spannung U, wird ebenfalls dem MeBgerat zugeleitet. 
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Der Widerstand R wird nun so eingestellt, daB 
U, = U, (3) 


wird. Statt der beiden Spannungen selbst wird hierbei der WiderstandR 
gemessen, der fiir Spannungsgleichheit erforderlich ist. Das MeBgerat 
dient somit lediglich als Nullinstrument; es kann keine Fehler in den 
MeBprozeB hineinbringen. 

Bei dem so beschriebenen Verfahren ergeben sich mit (4) und (2) 
folgende Beziehungen : 


QO; . ips : 
U,= = H-elv) =o; U,=I:R=n-e(0):R. 
Wegen (3) folgt. weiter: 
) RG 
e286) a 


R wird gemessen, C und L sind apparative Konstanten, e(0) ist 
bekannt, so daB e(v)/v als einzige unbekannte GréBe iibrigbleibt und 
bei bekannter Elektronengeschwindigkeit v + dann die gegebenenfalls 
geschwindigkeitsabhangige Ladung e(v) berechnet werden kann. 


3. Experimentelle Durchfiihrung. 


Das Versuchsrohr* ist in Fig. 2 dargestellt. Man erkennt links die 
Elektronenkanone. Sie lieferte Elektronenstrahlen mit einer Energie von 
2,5 keV (entsprechend ~3 - 10’ m/sec), welche in Impulsen von 30 usec 


kathode Anode 


_Webnelt-Zylinder” | 
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Fig. 2. Einzelheiten zum Aufbau des Versuchsrohrs (maBstabliche Skizze). 


emittiert wurden. Diese Strahlimpulse gelangten in eine Nachbeschleu- 
nigungsstufe N, in der sie durch eine zwischen 0 und 29 kV veranderliche 
Hochspannung auf gréBere Geschwindigkeit gebracht wurden. Mit 
dieser Geschwindigkeit passierten sie dann den Influenzzylinder Z. 


+ v muB unabhangig als Quotient von Weg und Zeit gemessen werden, z.B. 
nach der Methode von KircHNER (vgl. ,,I‘‘). 

1 Ein Versuchsrohr fiir die Anwendung des eingangs erwahnten zweistufigen 
Verfahrens wurde von K. KNaur (unverdffentlichte Diplomarbeit Hamburg 1950) 
fir Betrieb bis 2,5 kV entwickelt. Dieses Rohr konnte nach Umbauten fiir die 
vorliegende Apparatur verwendet werden. 
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Dieser war L = 10cm lang und besaB einen Innendurchmesser von 
1,8cm. Zwei 15 cm lange Hohlzylinder gleichen Durchmessers vor und 
hinter dem Influenzzylinder sorgten fiir homogene Verhaltnisse in der 
Umgebung des MeBraumes. Den AbschluB dieser Anordnung bildete 
der Auffangkafig A, ein 15 cm langes Rohr mit 2cm dickem Boden. 
Alle Teile links der Nachbeschleunigungsstufe lagen wahrend des Ver- 
suches auf Hochspannung, die rechts gelegenen auf Erdpotential. 

Das Versuchsrohr war aus Glas gefertigt, die in ihm angeordneten 
Hohlzylinder aus Kupfer. Letztere wurden, sorgfiltig zentriert, von 
Tragstiften gehalten, welche in Bleiglasansaitze des Mantelrohres ein- 
geschmolzen waren. Unmittelbar auf das Versuchsrohr war eine Solen- 
oidspule aufgebracht, die eine magnetische FluBdichte von maximal 
10° Wb/m? (entsprechend 100 GB) parallel zur Rohrachse erzeugte und 
fiir eine gute Biindelung des Elektronenstrahles sorgte. Alle Elektronen, 
welche die Rohrachse verlassen wollten, wurden hierdurch einer Lo- 
RENTZ-Kraft unterworfen und auf Spiralbahnen von kleinem Radius 
um die Rohrmitte gezwungen. Am Ende des Auffangkafigs verhinderte 
ein kraftiger Permanentmagnet den Riicklauf riickdiffundierender und 
sekundarer Elektronen. 


Bei dem Abgleich von U, und U, wurde jede Messung von U, in 
zwei Messungen von U, eingegabelt. Zur Messung von U, waren die 
beiden Schutzzylinder sowie der Auffangkafig geerdet und der Influenz- 
zylinder an das Anzeigegerat angeschlossen, wahrend zur Messung von U, 
die beiden Zylinder hinter dem Influenzzylinder als Auffangkafig zu- 
sammengefaBt und die beiden anderen Zylinder, also Influenzzylinder 
und vorderer Schutzzylinder, geerdet wurden. 


Die Strahlerzeugung wurde mit Hilfe einer Elektronenkanone aus- 
-_gefiihrt, welche eine ahnliche Bauweise wie eine von HUBER und KLEEN 
-angegebene aufwies!. Die Formen der Anode und des WEHNELT-Zylin- 

ders wurden genau iibernommen, die iibrigen Bauteile waren anders 
konstruiert. Der WEHNELT-Zylinder war halbkugelformig gedffnet und 
in seiner Achse mit einer Bohrung versehen. In dieser Bohrung war eine 
praktisch punktformige Elektronenquelle (drei enge Windungen 0,2 mm 
Wolframdraht) mit Justierstiften so gehaltert, daB ihre Spitze 1mm ~ 
auBerhalb der Kugelschale in der Bohrung des WEHNELT-Zylinders zu 
liegen kam. Mitt2Is Federrohr und verstellbarer Halterung (Zieleinrich- 
tung) wurde ein achsialer Einschu8 in das Versuchsrohr erméglicht. 
Bei 2,5 kV Anodenspannung und 30 V negativer ,, WEHNELT’‘-Vor- 
spannung wurde ein gut gebiindelter Strahl von 4mA Stromstarke 
emittiert. War jedoch die WEHNELT-Vorspannung starker negativ als 
—70 V, so erfolgte keine Emission. Diese Tatsache wurde ausgenutzt, 


. HUBER, ‘H., u. W. Kieen: Arch. Elektrotechn. 6, 394 (1949). 


Zeitschrift fiir Physik. Bd. 134. 36 
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um durch Tastung des WEHNELT-Zylinders mit Hilfe eines elektronischen 
Schalters die Emission so zu steuern, daB mit einer Frequenz von 50 Hz 
Stromimpulse von 30 usec Dauer emittiert wurden. 

Der dabei verwendete elektronische Schalter arbeitete mit der gas- 
gefiillten Tetrode 2050 (Fig. 3). Er schaltete die zwischen dem WEH- 
NELT-Zylinder und der Kathode der Elektronenkanone liegende Span- 
nung bei 12 V permanenter Vorspannung zwischen —30 und —}12 V. 
Im Grundzustand befand sich der WEHNELT-Zylinder auf —312 V. Bei 
Ziindung des Thyratrons wurde innerhalb der Ziindzeit (10-7 sec) auf 
—30 V heraufgeschaltet. Dieses Potential wurde bis zur Entionisierung 
Keihboe ees 30 usec lang gehalten und ging da- 
nach mit einer Zeitkonstanten von 
etwa 10-*sec auf —312 V herunter. 
Da die Elektronenkanone schon bei 
—70V sperrte, wurde hierbei ein 
gentigend schnelles Abbrechen der 
Emission erreicht. 

Die Arbeitsweise des Schalters ist in 
Fig. 3. Der Aufbau des elektronischen Schalters vereinfachter Darstellung folgende: Bei 

zur Erzeugung der Strahlimpulse. Ziindung des Thyratrons entladt sich die 

in C, enthaltene Ladung iiber die Gas- 

strecke in'die gréBere Kapazitat C,. Hierbei steigt die Spannung an C,, welche 
identisch ist mit der Spannung zwischen den beiden Punkten 4A und B, von — 300 V 
auf —18 V. Das Thyratron léscht darauf, und nach Entionisierung ladt sich C, 
liber R, mit einer Zeitkonstanten von 10-4 sec wieder auf. Die auf C, verbrachte 
Ladung klingt tiber R, und R, mit einer Zeitkonstanten von 2 - 10~? sec wieder ab. 
Hierbei nahert sich das Kathodenpotential dem des Gitters 1, bis die Ziindspannung 
unterschritten wird. Dem Gitter 1 wurden auBerdem noch Synchronisierungs- 
zeichen zugefiihrt, um einen Gleichlauf des Schalters mit dem zur Anzeige ver- 
wendeten Oszillographen zu erreichen; diese Synchronisierungssignale wurden auf 


Erdpotential erzeugt und iiber einen Trenntransformator dem auf Hochspannung 
liegenden Schalter zugefiihrt. 


Als Anzeigegerdt wurde ein Oszillograph Philips GM 3152 verwendet, 
welcher iiber einen Breitbandverstérker an die Versuchsapparatur an- 
geschlossen wurde. Der Breitbandverstarker war im Eingang mit einer 
Elektrometerréhre Typ Philips G51 D1 bestiickt!, um eine unver- 
falschte Ladungsmessung zu gewiahrleisten. Die Eingangszeitkonstante 
betrug 5 msec. Auf die Elektrometerréhre folgte eine regelbare Trioden- 
stufe, an welche der Einbauverstarker des Oszillographen angeschlossen 
wurde. Vor dem Leuchtschirm der BrAuNnschen Réhre war eine ver- 
schiebbare Marke angebracht, die unter Zuhilfenahme von Ableselupe 
und Visier mit der Spitze der Spannungsimpulse auf gleiche Héhe 


! Den Philips-Valvo-Werken GmbH. sei gedankt fiir die Uberlassung dieser 
Réhre und fiir die Unterstiitzung der Arbeit mit geeigneten Kleinbauteilen. Spe- 
ziell danken wir den Herren M6tiERs und Dr. Tecupr fiir ihr Entgegenkommen. 
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gebracht werden konnte. Verzerrungen, die durch die Nichtlinearitat des 
Verstarkers entstehen konnten, waren ohne Belang, da auf gleiche Héhe 
der beiden MeBeffekte eingestellt wurde (s. oben: Nullmethode) 


Die zur Beschleunigung der Elektronen erforderliche Hochspannung 
wurde einem Hochspannungsgerat fiir Elektronenmikroskopie der Firma 
Dr. R. Seifert & Co., Hamburg, entnommen. Es lieferte eine zwischen 
0 und 60 kV stetig regelbare und gut geglittete Spannung. Diese wurde 
an eine Widerstandskette gelegt, welche als Spannungsteiler diente und 
zugleich eine Messung der Hochspannung durch Strom und Widerstand 
gestattete. Die Widerstandskette lieferte die Spannungen fiir den elek- 
tronischen Schalter (300 V), fiir die Elektronenkanone (2,5 kV), und fiir 
die Nachbeschleunigungsstufe (0 bis 29 kV). Die Spannung iiber der 
Nachbeschleunigungsstufe wurde von Kilovolt zu Kilovolt verandert, 
indem der entsprechende Teil des Spannungsteilers in Stufen von 10 MQ 
verandert wurde; hierbei wurde durch Variation der an den duBeren 
Enden des Spannungsteilers liegenden Spannung der die Widerstinde 
durchflieBende Strom auf einer Starke von 100A gehalten. Kapa- 
zitaten ausreichender GréBe sorgten fiir gute Konstanz der Spannungen 
wahrend des Impulsbetriebes. Durch Oleinlagerung der Widerstinde 
wurden Spriitheffekte unterbunden. 


Die Spannung zwischen Kathode und Anode der Elektronenkanone 
(2,5 kV) wurde direkt durch ein statisches Instrument kontrolliert; die 
Spannung tber der Nachbeschleunigungsstrecke ist durch die GréBe der 
Widerstande und die Stromstarke in ihnen gegeben. 


4. Diskussion der Fehlerquellen. 


d 

Die bei kritischer Untersuchung des Verfahrens zu betrachtenden Fehlerquellen 
waren sehr verschiedener Art. Die wichtigsten sind die folgenden drei (eine aus- 
fiihrliche Fehlerdiskussion findet sich in der Diplomarbeit Hamburg 1951): 


4. Stdérladungen. 

; 2. Wegverlangerung der Elektronenbahnen bei Vorliegen einer Geschwindig- 
_keitskomponente senkrecht zur Rohrachse (Spiralbahnen usw.). 
3. Unsicherheit bei Angabe der Beschleunigungsspannung. 
Als Stérladungen sollen positive oder negative Ladungen bezeichnet werden, 
die auf den Influenzzylinder wandern oder auf ihm Influenzladungen hervorrufen. 
Sie konnen Ionen oder langsame Elektronen sein, die bei dem Durchgang des Strah- 
les durch das Restgas im Rohr! entstehen, sie kénnen auch direkte Strahlelektronen 
sein, welche durch Streuung bzw. mangelhafte Strahlbiindelung auf die MeBelek- 
trode gelangen. 

Die entstehenden Ionen bilden innerhalb des MeBraumes eine allmahlich an 
wachsende Raumladung, wahrend die frei werdenden Elektronen infolge ihrer 


1 Gasdruck im Rohr 3- 10-¢ Torr, erhalten mit Hilfe einer Reihenschaltung 
von fraktionierender Oldiffusionspumpe, Kiihlfalle (CO, in Spiritus) und Hg- 
Diffusionspumpe als Vorpumpe. 
36* 
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wesentlich gréBeren Geschwindigkeit relativ schnell in der Richtung der Rohrachse 
abwandern (longitudinales Magnetfeld ). Die zuriickbleibenden Ionen rufen zu- 
nachst stérende Influenzladungen hervor bzw. sie diffundieren auf die MeBelektrode 
und laden sie positiv auf. Abhilfe gegen diese positive Storladung bietet neben der 
Verwendung eines méglichst guten Vakuums die Benutzung kurzzeitiger Strahl- 
impulse. Letzteres ist leicht einzusehen: Die zu messende Influenzladung ist un- 
mittelbar nach Einschalten des Elektronenstrahles auf der MeBelektrode vorhanden 
und mit tragheitslosen Anzeigegeraten dort quantitativ nachweisbar. Die Stor- 
ladung bildet sich aber erst allmahlich aus. Verwendet man also kurzzeitige Im- 
pulse, so hat die Stérladung keine Zeit, auf eine merkliche GréBe anzuwachsen. 


a b 


Fig. 4a u. b. Influenzimpuls mit posi- 
tiver Stdrladung (links in kleiner, rechts 
in groBer Zeitauflésung). 


Fig. 5a u. b. Influenzimpuls mit nega- 
tiver Stérladung (links in kleiner, rechts 
in groBer Zeitauflésung). 


Fig.6au.b. Influenzimpuls mit ver- 
schwindender Stérladung (links in klei- 


ner, rechts in groBer Zeitaufldsung). 


—<— Ms ——™MNs 


Allein durch Verbesserung des Vakuums und Verkiirzung der Emissionszeiten 
1aBt sich jedoch die positive Stérladung nicht klein genug halten, wenn der hierfiir 
ndtige experimentelle Aufwand in ertraglichen Grenzen bleiben soll. Sie lat sich 
aber kompensieren, wenn man eine gleichgroBe negative Stérladung erzeugt. Die 
Quelle fiir diese negative Ladung bilden Strahlelektronen, welche bei schwacherer 
Bindelung des Elektronenstrahles die Innenwandung des MeBzylinders streifen 
und in ihr steckenbleiben. Sie transportieren Ladungen auf die MeB8elektrode, 
welche sich der zu messenden Influenzladung iiberlagern, jedoch mit entgegen- 
gesetztem Vorzeichen wie die Ladungen der Ionen. Durch geeignete Einstellung 
der Strahlbiindelung mittels des longitudinalen Magnetfeldes l4Bt sich eine aus- 
reichende Kompensation beider Stérladungen erreichen. Dabei kann man das Ver- 
schwinden der Stérladung durch Beobachtung der Influenzimpulse auf dem Leucht- 
schirm des Oszillographen erkennen. Die Stérladung ist von der influenzierten 
Ladung leicht dadurch zu unterscheiden, daB sie bei Abschalten des Strahlimpulses 
auf der MeBelektrode verbleibt und dann mit groBer Zeitkonstanten abklingt, 
wahrend die influenzierte Ladung sofort verschwindet. Entsprechend 148t sich 
auch an der Form der Impulsspitze erkennen, ob eine allmahlich (zeitproportional) 


a 
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anwachsende Stérladung auftritt oder nicht. Die Fig. 4a u. b zeigen einen Influenz- 
impuls mit positiver Stérladung (Ionenladung iiberwiegend) und Fig. 5a und b 
einen mit negativer Stérladung (Elektronenladungen iiberwiegend) sowie Fig. 6a 
und b einen Influenzimpuls mit verschwindendem Stéreffekt, und zwar jeweils 
in kleinerer Zeitauflésung (Basislinie 20 msec) und in groBerer (Basislinie 400 usec) !. 


Die Spitzenhdhe betrug bei quantitativen Messungen 5 cm. Die Ablesung der 
Spitzenhéhe lie8 sich mit einer Genauigkeit von 1/,% durchfiihren (Ableselupe!). 
Die Kompensation zwischen positiver und negativer Stérladung lieB sich mit 
emer Genauigkeit von 1% iiberwachen (bezogen auf die Spitzenhohe). 


Bei diesem Kompensationsverfahren werden laufend ebensoviel schnelle Elek- 
tronen in der MeBelektrode festgehalten wie Ionen entstehen. An Stelle der Ionen 
tritt laufend die gleiche Anzahl langsamer Elektronen im Strahl auf, welche bei 
der Ionisation frei geworden sind und die sich nun den Strahlelektronen zugesellen. 
Da der festgehaltene Bruchteil des Strahlstromes jedoch kleiner ist als 0,01%, wie 
direkte Messungen dieses Bruchteils zeigten, braucht der durch diesen Austausch 
entstehende Fehler nicht in Betracht gezogen zu werden, da er 1% nicht iiber- 
schreitet. 


Die Bahnverldngerungen beim Vorliegen einer zur Rohrachse senkrechten Ge- 
schwindigkeitskomponente (Spiralbahnen usw.) bewirken eine VergréBerung der 
gemessenen Influenzladung im Verhaltnis 


a eecercall 


Hierbei bezeichnet v, die Geschwindigkeit in Richtung der Rohrachse, v, die dazu 
senkrechte, radiale Komponente. Uber die GréBe dieser radialen Komponente v, 
lieB sich aus der Starke des zur Biindelung angewandten Magnetfeldes und aus dem 
Innenradius des MeBzylinders schlieBen, daB v, stets kleiner als 0,14 v, war. Somit 
war der durch die Bahnverlangerung hervorgerufene Fehler < 1%. 


Die Messung der Beschleunigungsspannung ist mit einem gewissen Fehler be- 
haftet. Dieser ist hervorgerufen durch die zeitliche Inkonstanz der bei der Span- 
nungsmessung verwendeten Hochohmschichtwiderstande, welche bei vorsichtiger 
Schatzung +1,5% betrug. 


5. Die MeBergebnisse. 


Nach der Beziehung (4) kénnte man fiir e(v)/v Absolutwerte bestim- 
men, wenn man auBer dem gemessenen R-Wert auch noch den Absolut- 
wert von C/L direkt mit. Da aber in erster Linie zundchst der Relativ- 
verlauf von e(v)/v als Funktion der Beschleunigungsspannung U inter- 
essierte, wurde auf eine direkte Messung von C/L verzichtet. Der relative 
Verlauf von R proportional e(v)/v als Funktion von U ist in Fig. 7 auf- 
getragen. Die einzelnen MeBpunkte sind durch Kreise markiert. 


1 Die Fig. 4—6 sind Nachzeichnungen der erhaltenen Oszillogramme, da die 
Reproduktionen der Oszillogramme ohne Retusche das Wesentliche nicht hatten 
erkennen lassen. Die Original-Oszillogramme kénnen auf Wunsch zur Einsicht- 
nahme zur Verfiigung gestellt werden. 
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Hinzugezeichnet (ausgezogene Kurve und rechter OrdinatenmaBstab) 
ist der relative Verlauf von e(0)/v = const/v fiir den gleichen Spannungs- 
bereich, wobei die Kurve durch den MeBpunkt fiir 2,5 kV (e) hindurch- 
gezeichnet wurde. Die MeBpunkte zeigen eine gute Ubereinstimmung 
mit den Werten, die man unter der Annahme einer konstanten, ge- 
schwindigkeitswnabhangigen Ladung zu erwarten hat. Speziell ergibt 
sich fiir ihre Streuung um die ausgezogene Kurve kein irgendwie er- 
kennbarer Gang. Es sei darauf hingewiesen, da bei der héchstver- 
wendeten Beschleunigungsspannung von 31,5 kV die Elektronenmasse 


0 Tiith 20 30 KeV 
Kin. Energre der Strah/elektronen 


Fig. 7. Der Verlauf von e(v)/v als Funktion der Elektronenenergie zwischen 2,5 und 30 keV. 00 o: MeBpunkte 


: Verlauf von e(0)/v (rechte Ordinaten). @: Gemeinsamer Bezugspunkt der 
gemessenen und berechneten Werte bei 2,5 keV, vgl. Text. 


(linke Ordinaten). 


von der Ruhmasse um 6,1% abweicht. Die Abweichung der MeBpunkte 
von der ausgezogenen Kurve betragt etwa +2,5%. 

Notwendige Erganzung der Methode ist die direkte Messung der 
Elektronengeschwindigkeit als Funktion der Beschleunigungsspannung 
mittels Weg/Zeit-Messung, z.B. nach der bekannten Methode von 
KIRCHNER-WIECHERT (vel. ,,I‘‘). 

Die beschriebene Methode einschlieBlich der eben erwahnten direkten 
Geschwindigkeitsmessung eignet sich auch fiir e(v)/v-Messungen an sehr 
energiereichen Elektronen, falls ausnutzbare Strahlstromstarken S20 uA 
zur Verfiigung stehen. Da zu erwarten ist, daB die aus groBen Betatrons 
auszuschleusenden Elektronenstrahlen Momentanstromstarken von die- 
ser Gré8enordnung oder mehr erreichen werden, kénnten die Messungen 
an den wesentlich energiereicheren Betatronelektronen wiederholt wer- 
den. Damit wiirde einerseits eine (direkte) experimentelle Grundlage 
fiir die allgemeine Ansicht von der Unabhangigkeit der Ladung von der 
Energie erbracht werden kénnen, und andererseits wiirde hierbei é¢ine 
Methode zur Messung der Stromstirke an Strahlen sehr energiereicher 
Elektronen gewonnen werden, bei welcher der Strahl selbst nicht ge- 
stort wird. 
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Die Lichtempfindlichkeit von selbstl6schenden 
Geiger-Zihlern aus Glas mit Aufenkathode™*. 


Von 
HELMUT SCHWARZ. 
Mit 1 Figur im Text. 


(Eingegangen am 10. Dezember 1952.) 


Es werden einige Untersuchungen durchgefiihrt, um eine Erklarung fiir die Licht- 
empfindlichkeit von selbstléschenden GEIGER-Zahlern aus Glas mit AuBenkathode 
zu finden. Der Effekt a4uBert sich durch das Auftreten von unechten Zahlimpulsen 
oder Doppelimpulsen bei Tageslicht. Wir konnten zwischen einem photoelektrischen 
Effekt an der inneren Glasoberflache (Oberflacheneffekt) und innerhalb des Gas- 
volumens (Volumeneffekt) unterscheiden. Der Volumeneffekt scheint mit der Elek- 
tronenanlagerung an Sauerstoffmolekiile verbunden zu sein, welche entweder im 
Rohre noch verblieben oder durch Zersetzung des Alkoholdampfes beim Betrieb 
des Zahlrohres entstanden waren. Wenn der Sauerstoff durch Lichtabsorption in 
einen metastabilen Zustand gerat, nimmt die Elektronenanlagerungswahrschein- 
lichkeit betrachtlich zu. — Der Oberflacheneffekt scheint mit der Abnahme der 
Austrittsarbeit des Glases bei Adsorption von z.B. Wasserstoff in Verbindung zu 
stehen, welcher von der Zersetzung des Alkoholdampfes herriihrt. 


1. Beschreibung der GEIGER-Zdhler und threr Herstellung. 


Die untersuchten Zahler sind denen ahnlich, die MAzE! beschrieben 
hat. Die Kathode wird durch eine Aquadag-Schicht auf der AuBenwand 
des Glasrohres (ungefahr 25 mm Durchmesser, 40 cm lang und 0,5 mm 
Wandstarke) gebildet; das Glas ist ein Alkaliglas brasilianischer Fa- 
brikat on, dessen elektrischer Widerstand ausreichend gering ist, um 
Impulse durchgehen zu lassen. Als Anode diente ein Wolframdraht von 
0,1 mm Starke in der Achse des Rohres; er konnte zur Entgasung elek- 
trisch geheizt werden. 


Anstatt die Zahler in der iiblichen Weise mit Widerstandséfen aus- 
zuheizen, wurde ein System von Infrarotstrahlern zum Entgasen ver- 
wandt. Das erzielte Endvakuum betrug 5 - 10~¢ Torr. 


Die Rohre wurden dann mit 10 Torr (mmHg) 99,87% Athylalkohol- 
dampf und 90 Torr spektroskopisch reinem Argon gefiillt. Sie wurden 
in Serien zu je 10 hergestellt. 


Diese Zahler finden Verwendung bei unseren Forschungsarbeiten auf 
dem Gebiet der Héhenstrahlen in den bolivianischen Anden. 


* Teil eines Vortrags auf dem internationalen Kongre® iiber ,, Neue Forschungs- 
techniken der Physik‘‘, Rio de Janeiro und Sao Paulo, Brasilien, Juli 1952. 
1 Maze: J. de Phys. 7, 164 (1946). 
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A. ARON und B. Gross! haben diese Art von Zahlern bereits auf ihr 
elektrisches Verhalten hin untersucht. 


2. Beobachtungen zur Lichtempfindlichkeit der Zahler. 

Es ist bekannt, daB fast alle Grrcer-Zihler mehr oder weniger 
lichtempfindlich sind. Das einzige Mittel, diesen Photoeffekt zu unter- 
driicken, ist trivial; man muB sie mit einer undurchsichtigen Farbe 
anstreichen. 

Im folgenden soll ein Zahlrohr lichtempfindlich genannt werden, 
wenn es nicht dieselbe Plateaukurve (Abszisse = zwischen Kathode und 
Anode liegende Spannung; Ordinate = Anzahl der Impulse pro Zeit- 
einheit) bei Tageslicht aufweist wie im dunklen, falls es einer radio- 
aktiven Quelle ausgesetzt wird. 

Aus dem Verhalten der 600 Zahlrohre, die wir in unserem Labora- 
torium hergestellt haben, kénnen wir bereits schlieBen, daB nur diejenigen 
wenig oder iiberhaupt nicht photoelektrisch waren, welche einer sehr 
sauberen Vakuumbehandlung unterzogen worden waren. Alle Zahler, 
die als schlecht angesehen wurden, d.h. diejenigen, welche Plateaux 
kiirzer als 150 V und Steigungen steiler als 5%/100 V innerhalb des 
Plateau aufwiesen, waren lichtempfindlich. Daraus miissen wir schlie- 
Ben, daB der Photoeffekt mit den Gasen zusammenhangt, die vielleicht 
im Gasvolumen oder an‘den festen Teilen (Glas oder Metall) verblieben 
waren. 

Es bleibt also die Frage: Ist es das Gas (Sauerstoff, Wasserdampf 
oder andere Gase oder Dampfe) im Gasvolumen oder das an den Wanden 


_ adsorbierte Gas oder beides, was den Photoeffekt verursacht ? 


: 


Wir kénnen zwischen zwei Formen von lichtempfindlichen Zahl- 
rohren unterscheiden: 

1. solche, welche den Effekt bereits gleich zu Beginn zeigen, und 

2. solche, die erst nach einiger Zeit ihres Betriebes lichtempfindlich 
werden. 

Im allgemeinen kénnen wir sagen, daB die Zahler der ersten Gruppe 
nicht so gut vakuumtechnisch behandelt waren als die der zweiten 
Gruppe. 

H. NEvErT und J. GEERK? — und spater auch M. L. MacKnicut 
und R. L. CHassEN? — fanden, daB ihre Zahler ungefahr nach 10° bis 
108 Impulsen lichtempfindlich wurden. 

Man kann leicht die Anzahl der durch einen Impuls zersetzten Alko- 
holmolekiile errechnen. Die ImpulsgréBe mége etwa dV = 100 V sein. 

“2 Aron, A.: An. Acad. Brasil. 23, 187 (1950). 


2 Nevert, H., u. J. GEERK: Ann. Physik (6) 8, 93 (1950). 
3 MacKnicut, M.L., u. R. L. CHassen: Rev. Sci. Instr. 22, 700 (1951). 
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Aus dem Zusammenhang. zwischen transportierter Ladung und Kapa- 
zitat des Rohres erhalt man mit der Gleichung 
Ov ne n 1,6* 10-18 Ampsec 

Cena eae we, Pahit 
die Anzahl » der Elektronen, welche an der Kathode ankommen. Wenn 
man fiir C=10" F ansetzt, was ungefahr der GroBe unserer Zahlrohre 
entspricht, ergibt sich fiir 2a 10!° Elektronen. Da die Entladung durch 
Alkoholdampfmolekiile ausgeléscht wird, darf man annehmen, daB eine 
gleich groBe Zahl von Alkoholmolekiilen getroffen und dabei zersetzt 
worden sind. Dies bedeutet, daB nach 107 Impulsen 10!” Sauerstoff-, 
Wasserstoff- oder andere zweiatomige Gasmolekiile entstanden sind; 
aber diese Zahl entspricht gerade 1% Fremdgase im Gasvolumen der 
Zahlrohre der ersten Gruppe mit Lichtempfindlichkeit unmittelbar zu 
Betriebsbeginn; andererseits macht aber auch die Anzahl von 101? Gas- 
molekiilen eine monomolekulare Schicht auf der Glaswand unseres 
Zahlrohres aus. 

Die Frage, ob der Photoeffekt an der Oberflache der festen Teile 
des Zahlrohres oder im Gasvolumen ausgelést wird, hat nach unserer 
Meinung keinen Sinn, weil beide Effekte — der Oberflachen- und der 
Volumeneffekt — gleichzeitig auftreten kénnen. In den Zahlern der 
ersten Gruppe wird zu Beginn des Betriebes der Volumeneffekt vorherr- 
schen, da die Innenoberflache der Rohre noch nicht hinreichend durch 
adsorbierte Molektile ,,aktiviert‘‘ war. Wir miissen daher zwischen 
Zahlern unterscheiden, welche vorwiegend volumenlichtempfindlich 
sind, und solchen, die vorwiegend oberflachenlichtempfindlich sind. 


Alle Zahlrohre werden nach einiger Betriebszeit mehr oberflachen- 
lichtempfindlich. Dies ist nachgewiesen von H. NEUERT und J. GEERK!, 
B. Gross und A. ARon? sowie durch eigene Versuche. 


Nachdem NEvUERT und GEERK bei ihren reinen NH;-Zahlern Licht- 
empfindlichkeit festgestellt hatten, pumpten sie das Gas fort und fiillten 
die Rohre mit reinem Argon und Alkoholdampf; der Photoeffekt blieb 
erhalten. Unmittelbar nach den ersten 10000 Impulsen taten wir das- 
selbe mit unseren Zahlrohren der ersten Gruppe, d.h. also mit den Roh- 
ren, die schon gleich von Anfang an den Photoeffekt aufwiesen. Nach- 
dem sie dann aber mit neuer Argon-Alkohol-Mischung gefiillt waren, 
blieben sie viel weniger lichtempfindlich (nur etwa 10% Lichtempfind- 
lichkeit gegeniiber vorher). Hingegen behielten die Zahler der zweiten 
Gruppe, die also erst nach einiger Betriebszeit lichtempfindlich wurden, 
fast unverdndert ihren Photoeffekt, wenn man die Gas-Dampf-Fiillung 


1 Nevert, H., u. J. GEERK: l.c. 
2 “Amon Aur 186. 
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durch frische Mischung ersetzte. Zahlrohre der zweiten Gruppe verloren 
ihre Lichtempfindlichkeit erst nach Ausheizen_ bei angeschlossener 
Pumpe. 


3. Versuch zur Erklérung der Lichtempfindlichkett. 


Augenscheinlich liegt der Grund fiir den Volumeneffekt in der Tat- 
sache, daB die Gas- oder Dampffiillung nicht rein genug war; haupt- 
sachlich Sauerstoff und Wasserdampf kénnen die Verunreinigungen sein. 
Und es besteht kein Zweifel, daB der Oberflacheneffekt mit dem Zer- 
setzungsprozeB des Loéschdampfes verwickelt ist; die Zersetzungs- 
produkte werden wahrscheinlich von dem Alkaliglas adsorbiert, dessen 
Adsorptionsvermégen wohl noch durch atomaren Niederschlag von 
Kohlenstoff, der aus dem dissoziierten Alkoholdampf stammt, ,,akti- 
viert*’ worden ist. Zahlrohre, die nicht gut ausgeheizt waren, zeigten 
den Oberflachenphotoeffekt schon gleich von Beginn an; diese werden 
wir im folgenden nicht beriicksichtigen. 


a) Volumeneffekt. Photonen, die durch das Glas eintreten kénnen, 
miussen Wellenlangen haben, die langer als 3500 A sind; ihre Energie 
kann daher nicht gréBer als 3,5 eV sein. Andererseits gibt es aber kein 
Gas, dessen Ionisierungsenergie in diesem niedrigen Bereich lage. Aber 
auch die Wahrscheinlichkeit fiir St6Be zweiter Art, d.h. durch angeregte 
Gasatome, ist sehr gering. 

Die wahrscheinlichste Erklarung ist wohl die, welche die durch Pho- 
tonen geférderte Bildung von negativen Sauerstoffionen in Rechnung 
zieht. 

Es ist bekannt, daB die Wahrscheinlichkeit fiir die Anlagerung an 
Sauerstoff viel hdher liegt als bei allen anderen Gasen. Sie bewegt sich 

_etwa zwischen 10-4 und 10-37; dies ist aber im Falle unserer Zahler 
_ geniigend hoch, weil die mittlere freie Weglange fiir Elektronen von der 
GréBenordnung 10~4 cm ist, so da8 ein Elektron auf seinem Wege durch 
das Rohr mehr als 104 StéBe mit den Gas- und Dampfmolekiilen erleiden 
wird. Wie J. FRANCK und W. GrotiAN! ausfiihrten, liegt die Wahr- 
scheinlichkeit fiir die Elektronenanlagerung an Sauerstoff einige Zehner- 
potenzen hdher fiir Molekiile im angeregten Zustand als fiir Molekiile 
im Grundzustand. Andererseits ist bekannt, daB Sauerstoff in mehrere 
angeregte Zustande mit Wellenlangen (7608; 6867; 6283 A) kommen 
kann, die langer als 3500 A sind, aber noch innerhalb des sichtbaren 
Teils des Spektrums liegen. Solche angeregte Zustande kénnen demnach 
in unseren Zahlrohren auftreten. Es gibt angeregte metastabile Zustande 
von Sauerstoff des in Frage kommenden Spektralbereichs, welche eine 


+ Expert, H.: Physikalisches Taschenbuch, S. 329, Abb. 8. Braunschweig 1951. 
1 FRANCK, J., u. W. Grotian: Z. Physik 4, 89 (1921). 
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Lebensdauer von etwa 7 sec} aufweisen. Damit wird dann die Wahr- 
scheinlichkeit fiir die Bildung von negativen Ionen verhaltnismaBig 
groB, vielleicht kommt sie sogar dadurch in die GréBenordnung der Ein- 
heit. Wie ja bekannt ist!, geben negative Sauerstoffionen AnlaB zu 
unechten oder Doppelimpulsen. Die negativen Ionen werden ungefahr 
dieselbe Geschwindigkeit wie die positiven Ionen haben. Wenn sie dann 
in die unmittelbare Nahe des zentralen Drahtes kommen, d.h. in die 
hohe elektrische Feldstarke, kénnen sie ihr Elektron wieder verlieren, 
wobei dieses dann eine neue Lawine in Bewegung bringt, wahrend der 
wirkliche Zahlimpuls fast been- 


7 Tse lea a =| + 

7 bee ais ool Ir a) aa det ist. 

220 i ne Einige Zahlrohre mit Volu- 

cd Fa Wier: | menphotoeffekt zeigen ein Maxi- 

780+ cal faa on v4 : 

160 ail gles 4 LA mum der Plateaukurve, bevor sie 
Soh ib wees YA das Plateau erreichen, wie man 

720 : rH ¥ es z.B. aus Fig.14 erkennt. Viel- 
yj is ooo al | leicht kann dies auch bei Betrach- 
s 60 [ | tung der Wahrscheinlichkeits- 

x . . 
woh - peel kurve fiir die Bildung von nega- 
20 one tiven Ionen? erklart werden. Hier 


“7 16) a0 40 860 %0 %0 1000lo¥ ist namlich ein geringes Maxi- 
ania: deakeodgs Mh Waciacdiok a, mum der Kurven fiir Sauerstoff 
und Luft zu erkennen, was auf 
das Vorhandensein von Resonanzerscheinungen schlieBen 14Bt. Ob ein 
Zusammenhang zwischen dem Maximum dieser Kurve und dem unserer 
Tageslichtkurve in Fig. 1 besteht, kann aus unseren Versuchen noch 
nicht entschieden werden. Jedoch 1la8t das Maximum der Wahrschein- 
lichkeitskurve es méglich erscheinen, da8B die Bildung von negativen | 
Ionen unechte Impulse oder Doppelimpulse hervorruft, welche in gewissem 
Grade wieder verschwinden, nachdem das Maximum fiir die Elektronen- 
anlagerungswahrscheinlichkeit iiberschritten worden ist. 

An dieser Stelle méchten wir hervorheben, wie notwendig es ist, den 
Wolframdraht zu entgasen, da bekanntlich Wolfram leicht Sauerstoff 
adsorbiert; Elektronen, die mit verhaltnismaBig hoher Energie auf den 
Draht treffen, k6nnen den Sauerstoff befreien; dadurch werden dann 
mehr Moéglichkeiten fiir den beschriebenen Photoeffekt gegeben sein. 
Dies wurde auch durch Versuche bestatigt. 


b) Oberfldcheneffekt. Der Photoeffekt an der Oberflache ist etwas 
leichter zu verstehen. Bei den ungefahr 101° Elektronenst6Ben wahrend 


+ CuILps, W.H. J., u. R. MEckE: Z. Physik 68, 344 (1931). 

1 Korrr, S. A.: Electron and Nuclear Counters, S. 81f. Toronto-New York- 
London 1946. 
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eines jeden Impulses zersetzt sich der Alkoholdampf in Wasserstoff, 
Sauerstoff und Kohlenstoff. Dieser letztere schlagt sich an den Wanden 
nieder und bildet auf diese Weise eine gute Adsorptionsflache fiir die 
Gase, wodurch die Austrittsarbeit der Wand betriichtlich geandert wird. 
Es ist bekannt, daB die Austrittsarbeit eines Materials erniedrigt wird, 
wenn elektropositiveAtome, wie z.B. Wasserstoff, eine monomolekulare 
Adsorptionsschicht darauf bilden. Wie B. ABENDROTH! nachwies, er- 
hohte sich die Lichtempfindlichkeit um mehrere Zehnerpotenzen, wenn 
Wasserdampf adsorbiert worden war. Er fand ebenfalls ein Maximum 
der Lichtempfindlichkeit, wenn die adsorbierte Schicht monomolekular 
war. In unseren Zahlrohren wird eine monomolekulare Schicht mit 
ungefahr 10!” Molekiilen erreicht ; andererseits ist aber gerade diese Zahl 
gleich der Anzahl von Alkoholmolekiilen, welche durch 107 Impulse 
—wo dann das Zahlrohr stark lichtempfindlich wird — zersetzt werden. 

Die Tatsache eines Maximums der Lichtempfindlichkeit an Ober- 
flachen mit monomolekularer Schicht adsorbierter Molekiile mag viel- 
leicht die Beobachtung? erklaren, da8 Zahlrohre der beschriebenen Type, 
welche tiberhaupt nicht ausgeheizt worden waren, gar nicht oder nur 
wenig lichtempfindlich waren. Es ist bekannt, daB nicht praparierte 
Alkaliglaser oft eine Adsorptionsschicht (besonders aus Wasserdampf 
bestehend) von einer Dicke gréBer als 30 bis 40 Molekiildurchmesser auf- 
weisen. Natiirlich wird die Lebensdauer solcher grob hergestellten Zah- 
ler viel kiirzer sein, weil die adsorbierten Gase und Dampfe in das Vo- 
lumen eintreten und damit die Gasfiillung verunreinigen. 


Rio de Janeiro (Brasilien), Centro Brasileiro de Pesquisas Fisicas 
und Universidade do Brasil, Avenida Wenceslau Braz, 71. 


Anmerkung bei der Korrektur: Auf dem 17. Deutschen Physikertag 
in Berlin berichtete B. Gross [s. Phys. Verh. 3, 207 (1952)] ebenfalls 
iiber Erfahrungen mit Zahlern mit AuBenelektroden. Er konnte nach- 
weisen, daB der Photoeffekt nicht direkt mit der Metallanode zusammen- 
hangt. Aus den Versuchen (gemeinsam mit A. ARon) folgert er, daB 
der Effekt an Gasschichten stattfindet, die an den Glaswanden adsor- 

biert werden, da er durch Erhitzen voriibergehend verschwindet und 
bei seinen neuen Zahlern nicht auftritt. 


: =e ee . 
1 ABENDROTH, B.: Z. Physik 85, 530 (1933). 
2 Miindliche Mitteilung von Herrn RoBERTO SALMERON, Ca BaP. be eai0 de 
Janeiro, Brasilien. 
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Die Anwendung der Minimumstrahlkennzeichnung 
auf spektroskopische Untersuchungen. 


Von 
HERIBERT MOSER und WOLFGANG SCHMIDT. 


Mit 9 Figuren im Text. 
(Eingegangen am 12. Dezember 1952.) 


Mit einer geeigneten Apparatur wurde die Minimumstrahlkennzeichnung auf 
spektroskopische und spektrometrische Messungen angewandt. Dabei kann einmal 
die Genauigkeit der Abstandsvermessung wesentlich erhéht werden, andererseits 
kann das Auflésungsverm6gen von Prismenspektralapparaten gesteigert werden. 


I. Einfiihrung. 

Der Kennzeichnung einer bestimmten Richtung durch einen ,,Licht- 
strahl‘‘ sind Grenzen gesetzt, da bekanntlich die Breite eines solchen 
Lichtbiindels nicht kleiner sein kann als das Verhaltnis der Wellenlange 
zur Apertur. Verzichtet man jedoch auf den ,,Lichtstrahl*, also auf die 
Kennzeichnung durch ein Intensitatsmaximum, und nimmt an Stelle 
dessen die Kennzeichnung durch ein Intensitatsminimum, so laBt sich 
die Richtungsangabe wesentlich verscharfen. Dies kann erreicht werden, 
indem man innerhalb eines Lichtbiindels eine Phasenverschiebung von 
180° erzeugt und so durch Interferenz der beiden Teilbiindel ein scharfes 
Minimum herstellt. 


Dieser Gedanke wurde von WOLTER [7] in mehreren Arbeiten ver- 
folgt und die ,,Minimumstrahlkennzeichnung’’ im Experiment durch- 
gefiihrt. Dabei werden im wesentlichen drei Anordnungen angegeben: 

a) ein Phasenplattchen, das zur Halfte mit einer diinnen phasen- 
verschiebenden Folie bedeckt ist, 


b) zwei im Winkel zueinander stehende Glasplatten, so, daB der 
Lichtweg durch die eine langer ist als durch die zweite, 


c) ein Phasenspiegel, also eine Glasplatte, die reflektierend bedampft 
ist und deren Schicht eine Stufe besitzt. 


Unser Ziel war nun, auch auf spektroskopischem Gebiet eine scharfere 
Kennzeichnung von Dispersionsrichtungen durch diese Methode zu er- 
reichen. Die WoLtErschen Anordnungen erscheinen jedoch fiir diesen 
Zweck ungeeignet, weil sie einmal lediglich fiir einen begrenzten Spektral- 
bereich brauchbar sind (die Phasenverschiebung ist iiberall linear von der 
Wellenlange abhangig) und auBerdem die Apertur des die Anordnung 
durchsetzenden Lichtbiindels sehr beschrankt ist (wegen der starken 
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Abhangigkeit der Phasenverschiebung vom Einfallswinkel). Es muBte 
also zunachst eine geeignete Anordnung zur Erzeugung der 180° Phasen- 
differenz gefunden werden. 


II. Unsere Methode der Minimumstrahlkennzeichnung. 


In einer fritheren Arbeit hat einer der Verfasser [2] den Unterschied 
der Phasenanderung bei der Metallreflexion und Totalreflexion zur Her- 
stellung der gesuchten Phasenverschiebung beniitzt: Wird eine Silber- 
schicht als metallreflektierende Oberflache verwendet, so zeigen die 
Messungen der Fig. 1, daB es fiir par- 
allel zur Einfallsebene polarisiertes Licht 


3 
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210° eine Differenz der Phasenanderung bei 
K = 200°. 
s 
cS o 
750° SSW 
S8 6° 
8,8 
720° &§ 
Se 140° 
o re) ° o < 
40 50 60 70 4000 5000-—«6000~—=«7000~—=«B000~S«CSHOOA 
Lintakwinkel fame > 
Fig. 1. Differenz der Phasenanderungen bei Fig. 2. Differenz der Phasenanderungen bei der Reflexion 
der Reflexion an Silber und der Totalreflexion an Silber und der Totalreflexion am Glas als Funktion 
am Glas als Funktion des Einfallswinkels fiir der Wellenlange fiir parallel polarisiertes Licht. 
parallel und senkrecht polarisiertes Licht. (Einfallswinkel = 50°.) 
(2 = 5890A.) 


Totalreflexion und Silberreflexion gibt, die gleich 180° ist. Fig. 2 laBt 
_erkennen, daB die Abhangigkeit von der Wellenlange im sichtbaren 
_ Gebiet fiir diese Differenz sehr gering ist. SchlieBlich 1aBt sich aus der 
_ Fig. 1 ablesen, daB auch die Abhangigkeit vom Einfallswinkel so schwach 
_ ist, daB keine scharfen Forderungen an die Apertur zu stellen sind. 

Dieser Phasenschieber kann z.B. aus einem Rechtwinkelprisma be- 
stehen, dessen Hypotenusenfléche zur Halfte mit einer lichtundurch- 
lassigen Silberschicht bedampft ist. Fig. 3 zeigt eine auf dieser Methode 
beruhende Minimumstrahlanordnung mit FRAUNHOFERscher Abbildung. 
Das Bild des Spaltes bei P/ ist von einem schwarzen Strich durchzogen 
(Fig. 4). 


Welche Vorgiinge sind fiir die Schdrfe des Minimums verantwortlich ? 


1. Die fiir das Zustandekommen des Minimums 
mapgeblichen Interferenzvorgange der beiden phasenverschobenen Biindel. 


Diese lassen sich in bekannter Weise [3] mit dem K1rcHHoFFschen 
Beugungsintegral berechnen; fiir die Giiltigkeit ist allerdings voraus- 
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gesetzt, daB eine scharfe Kante die beiden Reflexionsflachen trennt. Wir 
werden auf die Herstellung dieser Kante im nachsten Abschnitt zuriick- 
kommen}. 


2. Die Kohiirenz des einfallenden Lichtes. 


Gegeniiber den normalen Koharenzbedingungen ergibt sich hier eine 
wesentliche Verscharfung. WOLTER [J] zeigt, da8 dies sowohl fir die 
laterale Koharenz, als auch fiir die Breite des verwendeten Wellenlangen- 
bandes gilt. Bezeichnen wir mit g den ,,Gewinn‘‘ an Scharfe gegentiber 
der normalen Maximummethode, so heiBt nach WoLTER jetzt die laterale 


| MPr 
LP K ens 
0; d ® 
s 
Fig. 3. Fig. 4. 


Fig. 3. Erzeugung des Minimumstrahls in FRAUNHOFERscher Anordnung. L Lichtquelle; P Polarisator; 
K Kondensor; S Spalt; 0, Kollimatorobjektiv; Mp, Minimumstrahlprisma; O, Kameraobjektiv; 
PI Photoplatte. 


Fig. 4. Photometriertes Spaltbild mit Minimum, erhalten mit der Anordnung der Fig. 3. 


Koharenzbedingung: g-x-sina <A (x = Spaltbreite, « = Offnungs- 
winkel des vom Spalt ausgehenden Lichts) und die Breite des benutzten 
Wellenlangenbandes dA verbreitert das Minimum nicht merklich, wenn 


fed (d = Gangunterschied der beiden miteinander interferieren- 


den Wellenziige, gemessen in Wellenlangen). 


3. Die Beugung an der Aferturblende. 


Bei der normalen Spaltabbildung ist die Halbwertsbreite eines Spalt- 
bildes umgekehrt proportional der GréBe der Beugungséffnung. Fiir 


das Minimum 1aBt sich jedoch eine Verkleinerung der Blende durch eine 


Erhéhung der Belichtungszeit kompensieren, ohne daB sich die Schiarfe 
des Minimums 4ndert. Natiirlich setzen hier andere verunschirfende 


+ In diesem Zusammenhang wird von WoLTeER [5] auf die Strahlversetzung 
bei der Totalreflexion (Goos-HANCHEN-Effekt [4]) hingewiesen. Es konnte zwar — 


an der Kante selbst eine Lichterscheinung von der Luftseite her beobachtet werden; 
dagegen ist im reflektierten Licht zwar ein schwarzer Streifen zu beobachten, der 
aber wohl nicht, wie WoLTER vermutet, auf der zur Beobachtung viel zu geringen 
Strahlversetzung, sondern auf der Interferenz der beiden phasenverschobenen 
Biindel beruht. ' 
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Effekte, wie z.B. Streuung in der Photoplatte usw., eine Grenze: wir 
konnten jedoch in Vorversuchen bestatigen, daB die Scharfe des Mini- 
mums wesentlich weniger von der GréBe der Aperturblende abhangt 
als die entsprechende Halbwertsbreite von Spaltbildern. Wir sehen in 
dieser annaherungsweisen Unabhangigkeit der Scharfe von der Apertur- 
blende einen groBen optisch-apparativen Vorteil der Methode. 


III. Experimentelle Untersuchungen. 


Auf Grund der vorhergehenden Uberlegungen verfolgten wir das 
Ziel, ob man durch Anwendung dieser Minimumstrahlmethode auf 


se : ey Ag -Schichf 
oe! Gea O;. | 
DPr 
Qa 
D4 
Fig. 5. Fig. 6. ; 


Fig. 5. Anordnung der Minimumstrahlkennzeichnung fiir spektroskopische Untersuchungen. L Lichtquelle; 
P Polarisator; K Kondensor; S Spalt; O, Kollimatorobjektiv; Mp; Minimumstrahlprisma; 
Dp; Dispersionsprisma; O, Kameraobjektiv; P/ Bildebene: 


Fig. 6. Aspesches Prisma zugleich als Minimum- und Dispersionsprisma. 


spektroskopische Untersuchungen nicht durch die scharfere Strahlkenn- 
zeichnung eine Erhéhung des Auflésungsvermogens und der Genauigkeit 
der Abstandsvermessung erreichen kann. 

Dazu wurde die in Fig. 5 dargestellte Apparatur benutzt. 

Dabei ergaben sich folgende experimentelle Fragen: 


1. Herstellung der scharfen Kante. Wie schon oben dargestellt, ist 
eine scharfe Begrenzungslinie zwischen den beiden Reflexionsflachen fiir 
das Erreichen eines scharfen Minimums von ausschlaggebender Bedeu- 
tung. Wir haben versucht dies durch die folgende Methode zu erreichen: 
Langs der Linie, an der sich die Kante befinden soll, wird ein Polystyrol- 
oder Uhu-Faden von etwa 30u Dicke auf die Hypotenusenflache des 
Prismas gelegt ; auf diejenige Seite des Fadens, an der keine Silberschicht 
sein darf, wird ein Tropfen verdiinnter Zaponlack aufgesetzt und auf 
der Fliche verlaufen gelassen. AnschlieBend wird die ganze Flache im 
Hochvakuum unter den iiblichen VorsichtsmaBregeln mit Silber un- 
durchsichtig bedampft. Nach dem Bedampfen wird die auf der einen 

: Seite zwischen Silber und Glas befindliche Lackschicht gelést und die 
_ Silberschicht entlang des Fadens glatt abgelést. Die Kante ist dann 
iiber die ganze Lange frei von jeglichen Inhomogenitaten und véllig 
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gerade, soweit wir dies durch mikroskopische Beobachtung feststellen 
konnten. 


2. Wie aus Fig. 5 zu ersehen ist, haben wir fiir die Dispersion und 
die Erzeugung des Minimums zwei getrennte Prismen verwendet. 
Natiirlich lat sich beides in einem Glaskérper vereinigen, wozu beson- 
ders das ABBE-Prisma mit fester Ablenkung (Fig. 6) geeignet erscheint. 


3. Um ein fiir den photographischen Nachweis geeignetes Minimum 
zu erhalten, ist es notwendig, das Bild des Spaltes etwa 10fach vergroBert 
auf der Photoplatte zu entwerfen, da bei einer 
1:1-Abbildung die Breite des Minimums (etwa 
2u) unter dem Auflésungsvermégen der han- 
k delsiiblichen und geniigend empfindlichen 
Photoplatten liegt. Da die Scharfe-des Mini- 
mums mit der Gradation der Platte steigt, 


5 


z verwendeten wir harte Platten, wie z. B. Perutz 
Perulith und Perutz Peruprint mit dem itb- 
2 lichen Metholhydrochinon-Entwickler. 


Die VergréBerung erfolgte in unserer An- 
ordnung durch ein Kollimatorobjektiv von 
etwa 12cm Brennweite und ein Kameraobjektiv 
von 110 cm Brennweite. Die Giite der Linsen, 
0 210 360° 80m insbesondere im Hinblick auf Streulicht, ist 
Abstand in der Bildebene nattirlich fiir die Scharfe des Minimums sehr 


Fig. 7. Hg-Linie 5461 A mit und maBgebend. 
ohne Minimumstrahlprisma am 
eli ie ge es ee A (Die Notwendigkeit der VergréBerung kann 
striert mit photoelektrischer a i : 4 
Methode. umgangen werden, wenn man die Registrierung 


nicht photographisch sondern hochauflésend 
photoelektrisch vornimmt. Fig. 7 zeigt die Registrierkurven der griinen 
Hg-Linie in Abbildung 1:4 mit und ohne Minimummethode, welche mit 
Hilfe eines Sekundarelektronenvervielfachers (RCA 931 A) mit nach- 
folgender Verstarkung und Tintenschreiber aufgezeichnet wurden. Der 
verwendete Photometerspalt ist etwa 1 breit und wird mit Hilfe eines 
Feintriebs (auf 1 ablesbar) in der Bildebene bewegt. Durch die lineare 
Abhangigkeit des Photostroms von der Lichtleistung geht allerdings die 
Verscharfung durch die logarithmische Charakteristik der Photoplatte 
verloren. — Die spater gezeigten Ergebnisse sind samtlich aus photo- 
graphischen Messungen abgeleitet. } 


4. Bei der Justierung muB neben den iiblichen spektrographischen 
Forderungen beachtet werden: 


a) Nach Abschnitt IT muB die Schwingungsebene parallel zur Ein- 


fallsebene liegen (als Polarisator wurde ein KAsEMANN-Polarisator vor 
dem. Spektrographeneintrittsspalt verwendet) ; 
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ie hace re » Tt ~ tr mr 1 
b) die Phasenkante und det Spektrographenspalt miissen genau 
parallel liegen; 
c) der Einfallswinkel des Lichtes auf das Minimumstrahlprisma muB 
die Phasendifferenz 180° ergeben (s. Fig. 4). 


IV. Ergebnisse. 
1. Erhéhung des Auflodsungsvermégens eines P rismen-S pektralapparats 
durch Verwendung der Minimumstrahlkennzeichnung. 


Benutzt man die in Fig. 5 beschriebene Anordnung, so erscheint jede 
einfache Spektrallinie von einem scharfen Minimum durchzogen. (Fig.8 
zeigt die griine Hg-Linie, 22- 
fach nachvergréBert.) Wir t 


a b c 
versuchen nun nahe beieinan- 
der liegende Linien (Doppel- 
oder Mehrfachlinien), die : 
unter dem Auflésungsverm6- 
gen der normalen Disper- 
sionsanordnung ohne Muini- 
mumstrahlprisma legen, mit 
a b c 
lel 


Hilfe der Minimumstrahl- 
Fig. 8. Fig. 9. 


kennzeichnung noch als 
Fig. 8. Photographie der Hg-Linie 5461 mit Minimumstrahlanordnung (22fach nachvergrOfert). 


SChwarZzung 


i 


solche zu erkennen. 


SChWOrZUNg 


Fig. 9. Charakteristische Photometerkurven von Doppellinien. Oben ohne Minimumstrahlkennzeichnung ; 
unten mit Minimumstrahlkennzeichnung. 


Es wurde zu diesem Zweck mit unserer Anordnung das Spektrum 
des Eisenbogens aufgenommen. Zum Vergleich wurden daneben Autf- 
nahmen ohne Minimumstrahlprisma mit einem oder zwei Dispersions- 


prismen gemacht. 
Photometriert man diese Aufnahmen (Zei8-Schnellphotometer, 


5 u-Spalt), so findet man unter den mit dem Minimumstrahlprisma er- 
haltenen Linien (die sémtlich in Dispersion allein als Einfachlinien er- 
scheinen) im wesentlichen drei Falle (Fig. 9), namlich a) Linien ohne 
Minimum, b) mit zwei Minima und c) mit einem Minimum. Die Aus- 
| _wertung ergibt, daB sich hinter den beiden Erscheinungsformen a) und b) 
Doppel- oder Mehrfachlinien verbergen. 


Zeitschrift fiir Physik. Bd. 134. 37a 


5b2 HERIBERT MoseER und WOLFGANG SCHMIDT: 


Im Falle a) liegen die Linien so nahe beieinander, da® durch die 
Uberlagerung der Intensitaten die beiden Minima der Doppel- oder 
Mehrfachlinie in der Schwarzung der Photoplatte verschwinden. Die 
Linie, die also von keinem Minimum mehr durchzogen ist, kann als 
Doppellinie oder Mehrfachlinie angesprochen werden. 

Bemerkenswert ist, daB dies nicht nur bei intensitatsgleichen, sondern 
auch bei Linien von ganz verschiedener Intensitat der Fall ist. Die Er- 
klarung dieses Verschwindens des Minimums bei nahe beieinander- 
liegenden Linien 1aBt sich aus der logarithmischen Schwarzungskurve 
der Photoplatte verstehen. Durch die logarithmische Addition der 
Schwarzungen (insbesondere in der Nahe der Schwarzungssattigung) 
verflachen die Minima und kommen zum Verschwinden. 

Fall b). Die Doppellinien legen weiter von einander entfernt, es 
treten zwei Minima auf. 

Fall c). Der Abstand ist so gering, daB die Minima zusammenfallen ; 
jetzt ist die beobachtete Linie wieder von nur ezwem Minimum durchzogen 
und nicht mehr als Doppellinie erkennbar. Man kénnte denken, daB die 
zu erwartende Verflachung des Minimums dennoch Schliisse auf die 
Struktur der Linie ziehen 1aBt ; dies lieB sich mit dem Aufl6sungsvermogen 
unserer Apparatur aber nicht nachweisen. 

Wir haben diese Erscheinungen im Bereich 4300 bis 5450 A des 
Eisenbogenspektrums an 541 Doppel- und Mehrfachlinien untersucht, die 
sogar oft mit zwei der verwendeten hintereinandergestellten Dispersions- 
prismen ohne Minimumstrahlprisma als einfache Linien erscheinen. 

Mit den aus Tabellen entnommenen Abstaénden und Intensitaten 
[6], [7], [8] zeigt sich folgendes Ergebnis: 

Doppellinien und Mehrfachlinien kénnen bei Verwendung der Mini- 
mumstrahlmethode bis zu 4/;) ihres durch die normale Dispersions- 
anordnung aufgeldsten Abstands als solche erkannt werden. Die Ver- 
schiedenheit der Intensitaten darf dabei bis etwa 1:8 gehen. 


2. Erhohung der Genauigheit bei Abstandsmessungen. 


MiBt man den Abstand zweier Spektrallinien, so ist der Genauigkeit 
dieser Messung durch die endliche Breite der Beugungsmaxima des 
Spaltes eine Grenze gesetzt. Durch die héhere Scharfe der Minimum- 
strahlkennzeichnung kann diese Grenze unterschritten werden. Durch 
Vergleich von Abstandsmessungen an Linien mit und ohne Minimum 
konnten wir bestaétigen, da der mittlere Fehler der Messung sich mit 
Hilfe der Minimumstrahlkennzeichnung wesentlich (in unserem Fall um — 
den Faktor 6) verkleinert. 


Herrn Prof. GeRLAcH danken wir bestens fiir die Bereitstellung der 
Mittel des Instituts. Der Fraunhofer-Gesellschaft zur Forderung der 
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_angewandten Forschung e.V. haben wir fiir die Hilfe bei der Arbeit 
durch Bereitstellung von ERP-Mitteln zu danken. 


a ed cet meditate 
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Photochemische Verfirbung 
von Ammoniumhalogeniden. 


Von 
Huco RUCHARDT. 
Mit 11 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 6. November 1952.) 


Die zahlreichen photochemischen Untersuchungen an den Alkalihalogenidkristallen 
werden durch solche an Kristallen aus NH,Cl und NH,Br erganzt, weil sich das 
Ammonium chemisch wie ein Alkaliion verhalt. Wegen einer Strukturumwandlung 
dieser Kristalle bei 184°C und 138°C verbieten sich alle Behandlungen bei héheren 
Temperaturen, z.B. die Erzeugung eines stéchiometrischen Uberschusses einer der 
Komponenten der Verbindung durch Diffusion, wie etwa bei der additiven Ver- 
farbung der Alkalihalogenide im Alkalidampf. Es bleibt die Verfarbung durch 
energiereiche Strahlung. Es wird festgestellt, daB eine solche Verfarbung mit 
Roéntgenlicht unterhalb von etwa —40° C méglich ist. Man beobachtet in beiden 
Substanzen die gleiche breite Absorptionsbande bei 3,25 eV (Fig. 7 und 8). Lage 
und Breite dieser Bande sind unabhangig von der Temperatur. Daneben treten 
auf der ultravioletten Seite kleine Nebenbanden auf. — Ausbeute und Sattigungs- 
wert der Verfarbung steigen mit sinkender Temperatur (Fig. 9). Die Diskussion 
der MeBergebnisse (§6) fiihrt zu dem Ergebnis, daB im Gegensatz zu den Alkali- 
halogeniden in den Ammoniumhalogeniden keine Farbzentren (Elektronen in 
Halogenionenliicken) auftreten. Es wird vermutet, daB statt dessen die Elektronen 
am NH}-Ion gebunden werden, die breite Bande also dem neutralen Ammonium 
zuzuordnen ist. 


§ 1. Einleitung. 


Das Ammoniumion NHj verhalt sich in vielen chemischen Reak- 
tionen wie die Ionen der Alkalimetalle. In Hinblick auf die Unter- 
suchungen an den Alkalihalogenidkristallen liegt es nahe zu fragen, ob 
man Ammoniumhalogenide in gleicher Weise wie die Alkalihalogenide 
verfarben kann. Bisher war nur aus einer Arbeit von GOLDSTEIN! be- 
kannt, daB sich Ammoniumhalogenidpulver bei tiefen Temperaturen 
mit Kathodenstrahlen verfarben 1aBt. 

Die experimentelle Behandlung dieses Problems war bisher unter- 
blieben, weil sich die Ammoniumhalogenide in reinem Zustand nicht 
als gréBere Kristalle gewinnen lieBen. Fiir die Herstellung waren stets 
erhebliche trachtbeeinflussende Zusatze nétig. — Es ist nun gelungen, 
zusatzfreie Kristalle aus der Dampfphase zu erzeugen, deren Qualitat — 
ausreicht, um optische Absorptionsspektren auszumessen (§ 2). — Das 
Auftreten einer kristallographischen Umwandlung aus der kubisch- 
raumzentrierten in die kubisch-flachenzentrierte Modifikation (fiir NH,Cl 


' GoLpsTEIN, E.: Chem. Ber. 36, 1976 (1903). 
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bei 184° C, fiir NH,Br bei 138° C) beschrankt die Untersuchungen auf 
den Temperaturbereich unterhalb des Umwandlungspunktes. Damit 
entfiel die Anwendung aller Verfarbungsverfahren, bei denen héhere 
Temperaturen erforderlich sind. Insbesondere war es nicht moglich, die 
Kristalle im Dampf einer der Komponenten ihrer Verbindung zu ver- 
farben, wie bei den Alkalihalogeniden. Die im folgenden dargestellten 
Untersuchungen benutzten deshalb ausschlieBlich die Methode der photo- 
chemischen Verfaérbung, und zwar mit Réntgenlicht. 


§ 2. Herstellung und Eigenschaften der Kristalle. 


Die Absorptionsmessungen erforderten Kristallstiicke von etwa 
37mm? Flache und 0,5 bis 1mm Dicke. 


Jemperatur =182°C 


KithlungaT=1°C) 


NHgll-Au/ver Aristalit 


amy 
He Bin Gin OCR 
Fig. 1. Fig. 2. 


Fig. 1. Schematische Ansicht der Anordnung zur Gewiunung von NH,Cl-Kristallen aus der Dampfphase. 
Zur Kuhlung diente eine Kupferplatte, deren rechte Seite in einem mit Wasser gefiillten GefaB endete. Die 
Kuhlung erniedrigte die Temperatur an der Kondensationsstelle um etwa 1° C. 


Fig. 2. NH,Cl-Kristallit aus der Dampfphase gewonnen. 


Vor allem wurden NH,Cl-Kristalle aus der Dampfphase gewonnen. 
Diese waren frei von Zusdtzen. Daneben habe ich NH,Cl und NH,Br 
auch aus waBrigen Lésungen mit Zusatzen auskristallisiert. Als Aus- 
gangsmaterial wurde analysenreines NH,Cl und NH,Br von Merck ver- 
wandt. 

Bei der Kristallisation aus der Dampfphase verfahrt man wie folgt: 
Man gibt NH,Cl-Pulver in ein Glasrohr, evakuiert auf Hochvakuum und 
schmilzt ab (Fig. 1). Dann tempert man die Ampulle in einem Ofen bei 
konstanter Temperatur dicht unterhalb 184°C, der Umwandlungs- 
temperatur. Eine geeignete Kiihlung laBt eine Stelle des Rohres etwas 
kalter bleiben, als den iibrigen Teil. Im Verlauf von etwa 10 Tagen ent- 
steht aus der Dampfphase ein tropfenférmiger klarer Kristallit (Fig. 2). 
Er besteht aus dicht aneinander gewachsenen Kristallchen von 0,1 bis 
4mm? GréBe. Sie zeigen sich auf der freien, der Ampullenwand abge- 
wandten Seite des Kristallites als kantige Struktur mit vielen kleinen 
unorientierten Flachen (Fig. 3). 

Von den aus der Dampfphase gewonnenen kubisch-raumzentrierten 
Kristalliten konnten durch Sagen, Abschmirgeln und Polieren auf Seide 
ziemlich klare Stiicke gewonnen werden (Fig. 4). 


2 
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NH, Br-Kristalle lieBen sich nicht aus der Dampfphase erhalten. Der 
Umwandlungspunkt von der raumzentrierten zur flachenzentrierten 
Modifikation liegt hier schon bei 138°C. Bei dieser Temperatur ist der 


a | vi gi ke 
Fig. 3. VergréBerter Ausschnitt aus der Oberflache Fig. 4. VergroBertes Bild eines Oberflachenaus- 
eines NH,Cl-Kristallites, der aus der Dampfphase  schnittes einer polierten NH,Cl-Platte, wie sie flir 
innerhalb 14 Tagen hergestellt war. Absorptionsmessungen verwandt wurde. 


Dampfdruck zu gering, um eine merkliche Kristallisation in endlicher 
Zeit zu erreichen. 

Aus waBrigen Lésungen erhalt man NH,Cl und NH,Br ohne tracht- 
beeinflussende Zusadtze nur als diinne Kristallnadeln. Daher muBten 
Zusdtzet in die Lésung ge- 
geben werden. Ich habe fiir 
NH, Cl Harnstoff, Pektin und 
CdCl, verwandt, fiir NH,Br 
lediglich Pektin. Bei 25°C 
erhielt ich so im erschiitte- 
rungsfrei aufgestellten Ther- 

ati mostaten, nach etwa10Tagen 
TiS eatnktonspektrum ciner {mm dicken NHC! inkristalle der erforderli- 


gelassener zu auffallender Strahlungsleistung (logarithmischer chen GroBe. — Im Gegensatz 
MaBstab). Diese nur durch Streuung entstandene Extinktion : : 5 F 
ist von den Spektren in Fig. 7 abgezogen, so daB dort in den zuden Alkalihalogeniden sind 


Ordinaten nur die Absorption dargestellt ist. Einkristalle von Ammonium- 

halogeniden nicht spaltbar. 

Die Eigenabsorption zusatzfreier NH,Cl-Kristalle steigt bei Zimmer- 

temperatur unterhalb 190 mu steil an. Eine Abkiihlung auf —175° C 
verschiebt diesen Anstieg bis unter 186 mu. 

In NH,Br-Kristallen beginnt die Eigenabsorption fiir Zimmertempe- 

ratur bei 220my. Bei 175°C ist sie bis zu 202 my zuriickverschoben. 


Wellenlange 
7 200 G50 JOO YOO __500 600 mL 


5 eVolt 2 


PhOLONENENEL Ge 


* Literatur zu Herstellungsverfahren von NH,Cl-Kristallen s. Gmerin, Hand- 
buch der anorganischen Chemie. 
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Im Spektralbereich vor dem Anstieg der Eigenabsorption erhalt man 
ein Extinktionsspektrum, wie es die Fig. 5 fiir einen NH,Cl-Kristall 
wiedergibt. Es wird durch Streuung und Reflexion des MeBlichtes am 
Kristall verursacht. 


Der Pektingehalt der Lésungen ergab schon 
bei sehr kleinen Konzentrationen des Zusatzes 
eine giinstige Trachtbeeinflussung. Das Pektin ee 
war im Kristall durch Absorptionsmessungen 
nicht nachweisbar. Bei den iibrigen mit Zusatzen 
gewonnenen Kristallen ist hingegen ein deutlicher 
Einflu8 des Zusatzes auf die Lichtabsorption 
festzustellen. Man erhalt statt des Extinktions- 
spektrums (Fig. 5) Spektren, wie sie spiter als 
gestrichelte Kurven/ in Fig. 11 dargestellt sind. 

Bei Harnstoffzusatz erwies sich das Massen- 
verhaltnis von 13 Teilen Harnstoff auf 100 Teile 
NH,Cl als das giinstigste. 

Der CdCl,-Zusatz zeigte bei einem Massen- 
verhaltnis 12:100 eine giinstige Ausbildung der 
Kristalle. Ihre Analyse ergab jedoch einen viel 
héheren Gehalt!, namlich 20% CdCl,. Ein sol- 
cher Zusatz erzeugte eine starke Absorption 
schon vor der Eigenabsorption des zusatzfreien 
NH,Cl. Das ist nicht verwunderlich, da CdCl, 
das erste Maximum der Eigenabsorption schon 
bei 194my hat®. AuBerdem ergaben DEBYE- : 

_ ScHERRER-Aufnahmen, daf in diesen Kristallen Fig. 6. Streuung des Lichtes in NH,Br- 
3 < : = Kristallen, oben vor und unten nach 
| das Gitter gegeniiber den reinen Kristallen er- i ercchreiten des (Re heresy 
heblich verandert ist. (—38° C). Beide Bilder sind photogra- 
SchlieBlich haben mir die Farbwerke Lud- —Dhische Negative. Fin parallel begrenztes 
: ei = ; Lichtbiindel von 1 mm? Querschnitt fiel 
wigshafen freundlicherweise noch NH,Cl-Kri- oi secht auf eine 2mm dicke Platte, 
stalle iiberlassen, die unter anderem 1 Mol-% __hinter der sich der Schirm in 30 cm Ab- 
PbCl, enthielten. Diese Kristalle waren schon _ stand befand. ies saree sees 
unterhalb 250my. undurchlassig. (Im reinen Es ean eee Oeics he 
PbCl, liegt das erste Maximum der Eigenabsorp- kurzen Flecke und sind durch Doppel- 
tion bei 272 mu) a brechung senkrecht zueinander 
An den Ammonium-Bromid-Kristallen ergab Delassierts 
sich noch eine bemerkenswerte Beobachtung: 
Kiihlt man einen Kristall von etwa 2mm Dicke unterhalb — 38° C ab, so be- 
obachtet man eine sich sehr rasch einstellende starke Zunahme der Streuung 
fiir durchgehendes Licht. Sie hat eine ausgesprochene Vorzugsrichtung. AuBer- 
dem tritt Doppelbrechung auf (Fig. 6). Dieses ist durchaus verstandlich, da hier 
der Umwandlungspunkt zu einer niedriger symmetrischen, monoklinen Modifikation 
liegt, der mit dem Einfrieren der Rotation des NHj-Ions zusammenhangt. Die 
Umwandlung ist mit einem Dichtesprung verbunden, der im Kristallinneren auBerst 
kleine Risse erzeugt. Bemerkenswert ist, daS beim Wiedererwarmen die Streuung 


Lae Anzahl der Cd**-Ionen 
~ Anzahl der NHj-Ionen * 
2 FESEFELDT, H.: Z. Physik 64, 741 (1930). 
3 Hitscu, R., u. R. W. Pout: Z. Physik 48, 384 (1928). 
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ebenso schnell wieder vollstandig verschwindet, weil die streuenden Risse sich wie- 
der schlieBen. — Bei den Messungen an NH,Br wurde die Kristalldicke so klein 
gewahlt, daB dieser Effekt keine Stérung mehr ergab. 

Es wurde auch versucht, optisch klare Kristalle der flachenzentrierten Modi- 
fikation herzustellen. Ich habe hierzu NH,Cl-Pulver in einer evakuierten Supremax- 
Glasbombe langsam durch einen Ofen sinken lassen, dessen Temperatur im oberen 
Teil etwas oberhalb, im unteren Teil unterhalb der Schmelztemperatur des NH,Cl 
(520° C) lag. Der Dampfdruck des Salzes betragt bei dieser Temperatur 30 Atm. 
Es entstanden zwar klare Kristalle, aber sie wandelten sich beim Abkithlen spontan 
in die raumzentrierte Form um und dabei zerplatzten sie vollstandig. 


§ 3. Verfarbung und Absorptionsmessung. 


Die Kristalle wurden mit Réntgenlicht verfarbt (selbstgebaute Réntgenrohre 
mit 40 kV Rohrenspannung und 20 bis 30 mA Rohrenstrom). Bestrahlungszeiten 
zwischen 15 min und 2 Std. Abstand zwischen Wolframantikathode und Kristall 
7 cm). Mit diesen Hilfsmitteln war es nicht méglich, die MeBkristalle homogen zu 
verfarben, da die Absorptionskonstante der Kristalle fiir das verfiigbare Réntgen- 
licht zu groB war. 

Die Extinktions- und Absorptionsmessungen wurden mit einem Doppelmono- 
chromator mit Quarzoptik und Steinsalzprismen ausgefiihrt (Hg-Bogenlampe und 
Funken von Cd, Zn, Al). Die Messungen erfolgten mit zwei Natrium-Photozellen 
und Einfadenelektrometern mit Aufladeschaltung. So konnte mit einem Minimum 
von MeBlicht gearbeitet werden. Der Temperaturbereich der Messungen lag zwi- 
schen —220°C und Zimmertemperatur (Cu-Konstantan-Thermoelement). Der 
Kristall wurde in einem ,,Kiuhltopf‘ im Hochvakuum abgekihlt, bestrahlt und 
ausgemessen!, (Kiihlsubstanz: Flissige Luft und fliissiger Wasserstoff) Zwischen- 
temperaturen wurden mit Hilfe einer schwachen Heizung eingestellt. Bei den Mes- 
sungen wurde stets die Strahlungsstarke des MeBlichtes hinter dem Kristall vor 
und nach der Roéntgenbestrahlung bestimmt, und zwar jedesmal gegen ein leeres 
Vergleichsfenster im Kihltopf (Schlittenfiihrung). Diese Art der Messung war 
notwendig, da die Kristalle nicht von solcher optischen Giite und GleichmaSigkeit 
waren, da8 man gegen einen unverfarbten Vergleichskristall hatte messen kénnen. 
Vor allem im kurzwelligen Ultraviolett betrugen Reflexion und Streuextinktion 
immer etwa 50% der einfallenden Strahlungsleistung. 


Jit. * 


§ 4. Mefergebnisse. 

Wenn man Ammoniumhalogenidkristalle bei tiefen Temperaturen 
mit Roéntgenlicht bestrahlt, so entsteht im blauen und ultravioletten 
Spektralgebiet ein charakteristisches Absorptionsspektrum2 (Fig. 7 
und 8). Die ganze Verfarbung ist dabei um so starker, je tiefer die Be- 
strahlungstemperatur ist. Oberhalb —40°C bleibt die Bestrahlung 
ohne meBbaren Einflu8. Oberhalb dieses Temperaturbereiches ist die 
Rotation des NHj-Ions angeregt. Das Absorptionsspektrum wird be- 
herrscht durch eine breite Bande mit einem Maximum bei 3,25eV. Siex 


ae ae =— 


1 Ahnlich wie beschrieben bei Dorenvorr, H.: Z. Physik 129, 317 (1951). 
2 P. L. BAyYLEy berichtet in Phys. Rev. 24, 497 (1924), daB NH,Cl durch 
Réntgenlicht nicht verfarbt wird. Diese Aussage erklart sich dadurch, da8 seine 
Untersuchungen auf Zimmertemperatur beschrankt waren. 
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stimmt ‘in ihrer Lage in Wellenléinge 
NH,Cl und NH,Br iiberein. fe saad al 400 500 COO mp 
Eine Anderung der Verfar- 
tbungs- oder MeBtemperatur 
ifiihrt nicht zu einer Verschie- 
Ibung des Bandenmaximums. 
Neben der breiten Haupt- 
|bande treten auf der kurz- 
‘welligen Seite noch weitere 
‘kleine Absorptionsbanden 
‘auf. Anteil und Verteilung 
dieser Nebenbanden wird 
durch die Bestrahlungstem- 
peratur bestimmt. Sie zie- 
hen sich bis unter die Haupt- 
absorption hin und bestimm- 
ten deren Form bei héheren 
‘Temperaturen in zunehmen- 
dem MaBe. Diese Uberlage- 
tung ist auch der Grund fiir 
eine scheinbare Abhingig- 
‘keit der Halbwertsbreite der 
‘Hauptbande von der Bestrah- 
‘Jungstemperatur. Ist die Be- 
_strahlung abgeschlossen, so 
‘erweist sich die Breite der 
“Hauptabsorption als unver- 
“Anderlich gegentiber nachfol- 
genden Anderungen der Tem- 
*peratur. 7 
Aus Halbwertsbreite und 
Hohe der Absorptionsbande 
‘konnte die maximale Kon- 
zentration der absorbieren- 
den Zentren naherungsweise 
bestimmt werden. Wegen Fig. 7 u. 8. 
oC Inhomogenitat der Ver- Fig. 7. Absorptionsspektren von zusatzfreien NH,Cl-Kri- 


stallen nach Verfarbung mit Réntgenlicht. Die Konzentra- 
‘si farbung mu man dabei das tion der zur esate gehorenden Zentren lag in der_—~ 
», Verfarbungsprofil‘< kennen. GréBenordnung 101*/cm? (s. §4). Die Absorptionskonstafite : 
s der Kristalle fiir Réntgenlicht war im Bereich der verfiig- 
peteabs sich, daB bei pint jf. os C baren Rohrenspannungen zu gro, um homogen zu verfarben. 
] Daher ist als Ordinate nicht die Absorptionskonstante der ~~ 
Kristalle fiir das MeBlicht angegeben. 


NHgCl GCMESSEN 
Nach Verfirbung ber , 


\ 
f \ 
705eV | \ 


/ 


- durchgelassene Strahlungsleistung 
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Fig. 8. Absorptionsspektrum eines mit Pektinzusatz herge- 
stellten NH,Br-Kristalles nach Verfarbung mit Rontgenlicht. 


1. Kalorisch-chemische Rechenaufgaben. \ 
r Stackelberg, Apl. Professor fiir Physikalische Chemie an < 
* Bonn/Rhein. Mit 2 Abbildungen. III, 71 Seiten. 1952. "9 
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Die Verteilung der Verfarbung in Bestrahlungsrichtung (das Verfarbungsprofil) 
laBt sich bei Zimmertemperatur fiir NH,Cl-Kristalle ausmessen, wenn man mit 
Hilfe eines 1%igen Bleichloridzusatzes eine stabile Verfarbung erzeugt (ihr Spek- 
trum unterscheidet sich wesentlich von den in Fig. 7 gezeigten, es besteht haupt- 


240 min 300 


Fig. 9. Kurve Z: Absorption in der Nahe des 
Bandenmaximums (3,4 eV), in Abhangigkeit von 
der Bestrahlungszeit. Drei Bestrahlungstempera- 
turen. Kurve JZ: Abnehmen der Verfarbung nach 
Beendigung der Eintrahlung und plétzlichem 
Erwarmen auf — 95° C. 


sachlich aus zwei Banden im Sichtbaren). | 
Die verfarbte Seite des bestrahlten Kri- 
stalles wurde schrittweise abpoliert und 
jedesmal die Absorption gemessen. Bei 
den iiblichen Bestrahlungsbedingungen 
(40 kV, 20 mA) ergab sich hieraus eine - 
Halbwertsdicke von 0,6 mm bei ex- 
ponentiellem Abfall der Verfarbungs- 
dichte mit dem Abstand von der Ober- 
flache. 


Bei lang anhaltender Bestrah- 
lung nahert sich die Verfarbung, 
gemessen durch die Héhe der 
Hauptbande, einem Sattigungs- 
wert. Im Zeitdiagramm der Ver-_ 
farbung liegen Anfangssteigung und 
Endwert um so hoher, je tiefer die 
Bestrahlungstemperatur gewahlt 


wird (Fig.9, Kurve 7). Dieses gilt wenigstens fiir den benutzten Tem- 
peraturbereich bis — 220° C. AuBerdem erscheint Lei einer bestimmten 


Wellenlinge 
@ 05 3 ¥ o emu 


Photonenenergee 

Fig. 10. Absorptionsspektrum eines zusatzfreien 

NH,Cl-Kristalles nach Réntgenverfarbung. Nach- 

tragliche Erwarmung fiihrt zu teilweisem Banden- 

abbau. Lage des Maximums und Halbwertsbreite 
bleiben hierbei erhalten. 


samer, je kleiner die Temperatur 


1aBt sich die Verfarbung teilweise ausbleichen. Dabei bleibt die Forr 
der Hauptbande erhalten, unabhangig davon, ob in ihre Mitte oder i 


_ sorptionsbanden auf. 


Bestrahlungstemperatur stets der 

gleiche Sattigungswert, unabhangig — 
von der Bestrahlungsleistung. Die 
Verfarbungsausbeute ist beim Bro- — 
mid noch hoher als beim Chlorid. 
Die Verfarbung ist bei der Be- 
strahlungstemperatur und bei noch — 
tieferen Temperaturen stabil. Eine — 
Erwarmung fiihrt dagegen zum > 
allmahlichen, teilweisen Abbau — 
(Fig. 10). Dabei wird der fiir die 
hohere Temperatur charakteristi- 
sche Sattigungswert erreicht. Ein 
Beispiel hierfiir bringt Fig. 9, 
Kurve JJ. Der thermische Abbau — 
der Absorption erfolgt um so lang- 
ist. Auch durch Lichtabsorption 


_ an diesen Kristallen sind vor- 


: 


dat, Oxalat, Rhodanid) ergaben bei 
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§ 5. Ergebnisse an Kristallen mit Zusdtzen. 

Auch die aus der Lésung mit Zusitzen gewonnenen NH,Cl-Kristalle 
(vgl. §2) enthielten nach Réntgenbestrahlung bei tiefer Temperatur die 
gleiche Absorptionsbande, wie das zusatzfreie NH,Cl (Fig. 11). 

Die Kristalle mit Harnstoff- 


zusatz und die mit Zusitzen ae w hase 009 500 00% 
anorganischer Fremdionen zeig- =| eels] I 

ten beim Abbau der Absorption 7 NHyCl mt Aektin re = 

durch Erwarmen eine gelbgriine | Dekegsmm | | 
Lumineszenz. ee. “4 105 eV | 


Selbst die NH,Cl-CdCl,- 
Mischkristalle (20 Mol-% CdCl,) 


zeigten die breite Hauptbande Pee as 


nahezu mit gleicher Lage und 
Form, wie die reine Substanz. 
In ihnen trat auBerdem eine | / La 105eV 
weitere Bande bei 5,6 eV auf, | 
die bei Erwarmung zusammen 
mit der langerwelligen Bande ¢ 
kleiner wurde. Die Verhaltnisse 


la4ufig nicht weiter untersucht Dicke 15mm. ps ! 
worden. Der hohe Gehalt an 

Cd**-Ionen macht jedoch Unter- 
schiede, auch im Ablauf der 
photochemischen Reaktion, ver- 
standlich. 


Andere Ammoniumsalze (Molyb- 


R6ntgenbestrahlung keine entspre- 
chende Verfarbung. 


Photonenenergee 
$ 6. Z ur D eutung der Er gebnisse ° Fig. 11. Ergebnisse an NH,Cl-Kristallen mit verschie- 


ij j S denen Zusdtzen. Kurve I: Eigenabsorption zusammen 
Fir eine Deutung der Me mit Streuextinktion und Reflexion der unverfarbten 


_ergebnisse scheinen vor allem Kristalle, gemessen bei — 175°C. Kurve II: 


7 : pees ; 
die folgenden Tatsachen wesent- ics ig gee ina alg ep IB 


lich zu sein: ad 
4. Die durch Réntgenverfarbung erzeugte Absorptionsbande hat in 


_NH,Cl und NH,Br die gleiche Lage (Maximum bei 3,25 eV). — 


2. Die Entstehung dieser Absorptionsbande erfolgt eaten | 
Temperatur mit zunehmender Ausbeute. Die Bande ist nur bei tiefer-— 
Temperatur in nennenswerter Hohe stabil. 

3. Lage und Halbwertsbreite der Absorption hangen nicht anericlich 
von der Temperatur ab. 
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4. Die Halbwertsbreite ist mit etwa 1 eV bei NH,Cl und 1,3 eV bei 
NH, Br sehr groB. | 

5. Die Absorptionsbande ist nahezu unempfindlich gegentiber Fremd- 
zusatzen. 

6. Auch in einem Mischkristall mit weitgehend verandertem Gitter- 
aufbau findet man die Hauptbande nahezu unverandert. 

Diese sechs Tatsachen schlieBen die Méglichkeit aus, die Trager der 
Absorptionsbande in Ammoniumsalzen mit den Farbzentren der Alkali- 
halogenide in Parallele zu setzen. Fiir die Farbzentren sind folgende 
Merkmale charakteristisch?: 

4. Die Lage des Bandenmaximums hangt von der Gitterkonstante 
des Salzes ab, ist also fiir Chlorid und Bromid verschieden. 

2. Die Ausbeute der photochemischen Erzeugung der Farbzentren 
sinkt mit abnehmender Temperatur?. 

3. Bei einem Wechsel der Temperatur verandert sich die Lage der 
Bande und ihre Halbwertsbreite. 

4. Die Halbwertsbreite der Farbzentrenbanden ist bei tiefer Tem- 
peratur sehr klein, etwa 0,2 eV. 

5. Das Absorptionsspektrum ist in vielen Fallen sehr empfindlich 
gegentiber gitterfremden Bausteinen. 

6. Schon in Mischkristallen mit ungedndertem Gittertyp findet man 
eine Verschiebung der Farbzentrenbande?. 

Hingegen erscheint die folgende Deutung méglich: 

Der PrimarprozeB besteht ebenso wie bei den Alkalihalogeniden in 
der Abspaltung eines Elektrons vom Halogenion. Das Elektron soll 
nun aber nicht in einer Halogenionenliicke, sondern am Kation selbst 
stabilisiert werden. Das heifSt: Die Rontgenbestrahlung fiihrt zu neu- 
tralem NH, und neutralem Cl als den bei tiefer Temperatur im Kristall 
stabilen Reaktionsprodukten. Mit dieser Annahme lassen sich die ex- 
perimentellen Ergebnisse gut erklairen: 

1. Ordnet man die Bande der Anregung oder Ionisierung der NH,- 
Molekiile zu, so ist es verstandlich, daB die Bande im Chlorid und im 
Bromid die gleiche Lage hat. 

2. Die Zunahme der Ausbeute der Verfarbung mit sinkender Tem- 
peratur spricht fiir einen reinen ElektronenprozeB8. Je kleiner die Tem- 
peratur ist, desto kleiner sind auch die Rekombinationsverluste wahrend 
der Bestrahlung. 

3. Besteht nur eine schwache Wechselwirkung der absorbierenden 
Molekiile mit dem umgebenden Gitter, so versteht man den kleinen Ein-— 
fluB der Temperatur auf Lage und Gestalt der Absorptionsbande. 

1 Pout, R..W.: Phys. Z. 39, 36 (1938). 


* Harten, H. U.: Z. Physik 126, 619 (1949). 
3 MIESSNER, G., u. H. Pick: Erscheint demnachst in Z. Physik. 
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4. Die groBe Halbwertsbreite entspricht einer Vielzahl von Energie- 
niveaus, wie sie bei Molekiilspektren zu erwarten ist. Diese Niveaus 
sind im Kristall verbreitert und iiberlappen sich. Sie kénnen daher nicht 
mehr getrennt werden. 

5. Auch die geringe Empfindlichkeit gegen Zusdtze und die Existenz- 
moglichkeit des Reaktionsproduktes in einem Mischkristall ist mit der 
Molekiilabsorption vertraglich. 

Diese Deutung steht auch im Einklang mit einer Arbeit von MuLLIKAN!, der 
mit wellenmechanischer Stérungsrechnung die Ionisierungsarbeit des neutralen 
NH, berechnet hat. Er gibt dafiir einen Wert von 4,5 eV an. Die Gitterumgebung 
verkleinert diesen Energiebetrag im Kristall, so daB der gemessene Wert von 
3,25 eV durchaus verniinftig ist. 

Der angenommene Reaktionsverlauf fordert, daB sich auch neutrales 
Halogen im verfarbten Kristall befindet. Das Halogen sollte sich, in 
ahnlicher Weise wie in photochemisch verfarbten Alkalihalogenid- 
kristallen (V-Banden)?, auch optisch bemerkbar machen. So méchten 
wir die tiber das ganze ultraviolette Spektralgebiet verteilten Neben- 
absorptionen deuten. 


Bei der Durchfiihrung dieser Arbeit wurden Hilfsmittel benutzt, die 
das Institut der Deutschen Forschungsgemeinschaft verdankt. 


Herrn Prof. R. W. Pout und den Herrn Dozenten Dr. H. Pick und 
Dr. F. STGOCKMANN danke ich fiir Anregung und Forderung dieser Arbeit. 


Gottingen, I. Physikalisches Institut der Universitat, Oktober 1952. 


1 MULLIKAN, R.S.: J. Chem. Phys. 1, 499 (1933). 
2 Siehe z.B. DorENDORF, H.: Z. Physik 129, 317 (1951). 


Zeitschrift fiir Physik, Bd. 134, S. 564/565 (1953). 


Zur Vorfithrung der Welleninterferenz, 
insbesondere der Gruppengeschwindigkeit. 
Von 
R. E. GLover III. 
Mit 2 Figuren im Text. 
(Eingegangen am 10. Januar 1953.) 
Schon der Entdecker der Interferenz, THomMAs YOUNG, hat eine 
aquidistante Folge konzentrischer, abwechsend heller und dunkler 


Kreise benutzt, um die Interferenz zweier Wellenziige anschaulich dar- 
zustellen!. Fiir Vorfiihrungszwecke benutzt man heute Glasbilder solcher 


Kugellager 


ye Zentrierschraube 


, zentrierbarer Ring 
y 


Glasplatte mit Spirale 


kreisférmiger Wellensysteme. Man kann leicht mehr als zwei derartiger 
Wellensysteme vor der Projektionslampe tiberlagern und so auch kom- 
pliziertere Interferenzvorgiange vorfiihren, z.B. die Nebenmaxima beim 
Beugungsgitter oder die Beugungsfiguren einer Stufe2. Im folgenden 
soll aber nur von der Uberlagerung zweier Wellenziige gesprochen werden. 

Trotz groBer Klarheit fehlt den mit Glasbildern vorgefiihrten Inter- 
ferenz die Lebendigkeit, die eine Interferenz fortschreitender Wellen 


* YounG, THomas: Course of lectures on natural philosophy, Tafel XX 
Abb. 267. London 1807. 


2 Pont, R. W.: Optik, 8. Aufl., Abb. 199, 200, 231. 1948. 
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zeigt. Auch fiir sie hat THomas Younc ein einfaches Hilfsmittel an- 
gegeben, seine heute allgemein bekannt gewordene Wellenwanne!., 

Zweck dieser kurzen Mitteilung ist es nun, ein Verfahren zu be- 
schreiben, daB eine Interferenz fortschreitender Wellen auch mit Glas- 
bildern darzustellen erméglicht. Das Prinzip ist recht einfach: Man 
ersetzt die konzentrischen, aquidistanter Kreise durch eine archimedische 
Spirale und laBt diese Spirale um ihren Mittelpunkt rotieren. Die Fig. 1 
zeigt eine derartige Wellenplatte in einer Fassung mit AuBenlagerung. 
Zwei derartige Wellenplatten werden etwa 1mm voneinander entfernt vor 
die Projektionslampe gesetzt und gemeinsam von einem Motor ange- 
trieben. Der seitliche Abstand der beiden Wellenzentren laBt sich nach 
Belieben einstellen. Das Interferenzbild der fortschreitenden Wellen auf 
dem Wandschirm ist recht eindrucksvoll, zeigt aber schlieBlich nicht 
mehr als die Wellenwanne. Die Uberlegenheit der Wellenspiralen tritt 
erst hervor, wenn es sich um die Vorfiihrung der Gruppengeschwindigkeit 
handelt. Man hat dann zwei Wellenspiralen mit etwas verschiedener 
Ganghohe zu benutzen und die Drehfrequenzen der beiden Wellensysteme 
unabhangig voneinander einzustellen. Auf dem Wandschirm sieht man 
dann Wellengruppen laufen, wie sie in Fig. 2 mit einer Momentaufnahme 
dargestellt sind. 

An Hand der bekannten Gleichungen 

Ajdh 
c¥=c- (1 ~ a 

1aBt sich die Gruppengeschwindigkeit c* nach Belieben gréBer als die 
Phasengeschwindigkeit c machen (anomale Dispersion) gleich Null oder 
kleiner als die Phasengeschwindigkeit c (normale Dispersion). 


Géttingen, I. Physikalisches Institut der Universitat. 


1 Younc, Tuomas: l.c., Tafel XX, Abb. 265. 


Zeitschrift fiir Physik. Bd. 134. 35 


Zeitschrift fiir Physik, Bd. 134, S. 566—$75 (1953). 


Elektronenleitfahigkeit 
von Anthracen-Einkristallen. 


Von 


H. Metre und H. Pick. 
Mit 13 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 22. Januar 1953.) 


Die Arbeit berichtet iiber Untersuchungen der spezifischen elektrischen Leitfahig- 
keit von Anthracen-Einkristallen. Es wird eine Anisotropie der elektrischen Leit- 
fahigkeit, eine begrenzte Giiltigkeit des OHMschen Gesetzes und eine exponentielle 
Abhangigkeit der Leitfahigkeit von der Temperatur festgestellt. Die Ergebnisse 
fiihren zu der Annahme, da Anthracen ein Elektronen-Eigenhalbleiter ist. 


§ |. Einleitung. 


Bei der Behandlung der elektrischen Leitfahigkeit fester Stoffe be- 
wahrt sich die Einteilung in Metalle (z.B. Kupfer), Ionenkristalle (NaCl), 
Valenzkristalle (Ge) und Molekilkristalle (Paraffin). Untersuchungen 
an Kristallen der ersten drei Gruppen gibt es in groBer Zahl. Fast un- 
bekannt sind die Eigenschaften der Molekilkristalle. Sie werden durch- 
weg als gute Isolatoren angesprochen und erscheinen deshalb als un- 
geeignete Objekte elektrischer Leitfahigkeitsmessungen. Fiir gelegent- 
lich beobachtete geringe Leitfahigkeiten wurden friiher als Verunreini- 
gung vorhandene fremde Ionen verantwortlich gemacht!. Danach sollte 
es sich in diesen Fallen um eine Ionenleitung handeln. Die Autoren 
neuerer Arbeiten nehmen dagegen in organischen Festkérpern (Pyran- 
thron, Violanthron u.a.) eine Elektronenleitung an®:*, die als Eigen- 
leitung nicht einer besonderen Verunreinigung bedarf. Die bisher vor- 
liegenden Messungen sind fast ausschlieBlich an polykristallinen PreB- 
k6rpern ausgefiihrt*. Es erschien daher angebracht, einmal gréBere 
Einkristalle zu untersuchen. Aus verschiedenen technischen Griinden 
fiel die Wahl zunachst auf Anthracen. 


§ 2. Die Substanz. 
a) Eigenschaften. 


Reines Anthracen ist im kristallinen Zustand bei Zimmertemperatur 
ein weiBes Pulver, das bei Bestrahlung mit ultraviolettem Licht einer 


} Jorr&, A. F.: Semi-Conducteurs electroniques, S.11. Paris 1935. 

2 AKAMATU, H., u. H. INokucur: J. Chem. Phys. 18, 810 (1950). 

3’ Mrozowskl, S.: Phys. Rev. 85, 609 (1952). 

Als Untersuchung an Einkristallen ist uns nur bekannt die von D. D. ELEY 
[Nature, Lond. 62, 819 (1948)] an Phtalocyanin. 
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W ellenlinge zwischen 200 und 400 my. hellblau fluoresziert. Bei An- 
wesenheit geringer Spuren von Tethracen (10-4 Mol-%) erregt die Ein- 
strahlung von Licht mit Wellenlangen zwischen 200 und 500 mu eine 
- . es ~ . ~ : 
Intensive, griine Fluoreszenz. Die Fluoreszenz der Anthracen-Grund- 
substanz wird dabei geléscht. 
Die Strukturformel des Anthracen-Molekiils ist: 
CH CH. CH 
CH 5. NG \c \CH 
CH on Ce ICH 
‘CEH CH CEH 
Die Struktur des Kristalls ist von RoBERTSON und Mitarbeitern! sehr 
genau untersucht worden. Der Kristall gehért zum monoklinen System. 
Die kristallographischen Achsen a und 0 stehen senkrecht aufeinander, 


Fig. 1. MKristallmodell von Anthracen. 


die c-Achse schlieBt mit der a-Achse einen stumpfen Winkel von 120° 
ein (Fig. 1). Der Kristall ist aus einmolekularen Schichten parallel zur 
a—b-Ebene aufgebaut (Fig. 2). Der Abstand der Ebenen betragt 10,1 A. 
Innerhalb einer solchen Schicht stehen die Molekiile schachbrettartig 
in zwei verschiedenen Stellungen verteilt, die gegeneinander spiegel- 
bildlich zur a—c-Ebene orientiert sind. Die Gitterkonstante fiir die 
b-Achse betragt 6,02 A, fiir die a-Achse 8,56 A. Die Schichten liegen so 
iibereinander, daB eine Gittertranslation in Richtung der kristallo- 
graphischen c-Achse besteht (Fig. 1). 

Der Kristall 14Bt sich in der a—b-Ebene leicht spalten, er ist klar 
_durchsichtig und zeigt starke Doppelbrechung. Die Schmelze (Schmelz- 


1 Srnciarr, V.C., J. M. Ropertson u. A. Mc. Matureson: Acta Crystallogr. 
3, 251 (1950). 
Zeitschrift fiir Physik. Bd. 134. 38a 
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punkt 218° C) ist eine klare, leicht gelblich gefarbte Fliissigkeit. Durch 
Zutritt von Luft—Sauerstoff wird sie durch Zersetzung schnell schwarz. 


Fig. 2. Modell der kristallographischen a—b-Ebene von 3 a 
Anthracen. fiir Teerverwertung, Duis- 


burg, bezogen. Es enthielt 
schatzungsweise 5-103 Mol-% Tetracen und fluoreszierte stark griin. 
Mehrfaches Umkristallisieren aus benzolischer Loésung und aus der 
Schmelze fiihrte nur zu einer geringen Verbesserung der Reinheit. Auch 
Destillation brachte keinen wesentlichen Fortschritt. Dagegen konnten 


35cm 

Fig. 3. Glasbombe zur 
Reinigung von 

Anthracen. 


Anthracen hat einen so 
hohen Dampfdruck, daB es 
schon ab 60°C merklich 
sublimiert. 


b) Reimigung. 

Vollkommen reines An- 
thracen ist im Handel nicht 
erhaltlich. Darum war eine 
besondere Reinigung not- 
wendig. Als Ausgangsma- 
terialwurde , ,reines Anthra- 
cen“ von der Gesellschaft 


nach dem folgenden einfachen Verfahren schnell 
brauchbare Mengen vollkommen weiBen, blau fluo- 
reszierenden Anthracens hergestellt werden: Eine 
Bombe (Fig.3) aus Gerateglas (Durchmesser 3,5 cm, 
Lange 16cm, Wandstarke 1,5 mm) wird mit etwa 
65 g griinem Anthracenpulver gefiillt, evakuiert und 
abgeschmolzen mit einem kleinen Haken am oberen 
Ende. An diesem Haken hangt die Bombe in der 
heiBesten Zone eines senkrecht stehenden Roéhren- 
ofens, dessen Temperatur mit einem Thermoregler 
auf 240° C konstant gehalten wird. Dabei schmilzt 
das Anthracen. Mit einem Uhrwerkantrieb zieht 
man die Bombe langsam (Geschwindigkeit etwa 
1cm/Std) aus der heiBen Zone des Ofens heraus. 
Der durchlaufene Temperaturgradient betragt 18° 
je cm. Das Anthracen kondensiert dabei an der ober- 
sten Rohrspitze beginnend zu einer dicken, festen 


Schicht an den GeféBwanden.~ Diese Schicht, ein Mosaik aus vielen 
kleinen Kristalliten, ist nach dem Erkalten im oberen Drittel der Bombe 
vollkommen weiB und geht dann allmahlich in ein tieferes Griin iiber. 
Am Boden verbleibt ein schwarzgelblicher Riickstand. Im einzelnen 
werden so 65g der Ausgangssubstanz in folgender Weise getrennt: 
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25 


gq 


vollkommen weibBes Anthracen, 

15 g eben wahrnehmbar griin gefarbtes Anthracen, 
15 g schwach griin gefarbtes Anthracen und 

10g stark gefarbtes Anthracen und Riickstinde. 


TQ 


is fe) 


Zur Herstellung der Einkristalle wird nur der erste Teil verwendet. 
Die zweite und dritte Gruppe werden noch einmal demselben Verfahren 
unterworfen und ergeben dabei eine noch giinstigere Ausbeute an reiner 
Substanz. Der Erfolg des Verfahrens diirfte in der kombinierten Tren- 
nungswirkung von Verdampfung, Sublimation und 
Kristallisation beruhen, da weder Verdampfung noch 


| 
Kristallisation allein eine so gute Reinigung ergeben. 


Glaswol/otropten 


c) Herstellung der Kristalle. sl ate 
Es wurde zunachst versucht, Kristalle durch 

langsames Abkiihlen (2°/Tag) einer gesittigten ben- 
zolischen Lésung herzustellen. Es entstanden Platten halla’ sore 
von etwa 45cm? Flache, aber nur 0,03 mm Dicke. pulver ee 
Zusatze von Harnstoff und anderen organischen Sub- 
stanzen verbesserten das Ergebnis nicht. Einen bes- 
seren Erfolg brachte ein Verfahren, das zuerst von 
FEAZEL und SMITH! angegeben worden ist. Es be- 
steht darin, daB man die Schmelze von Anthracen 
langsam abkiihlen laBt. Die KristallisationmuB unter Hoga cantice 
einer Stickstoff- oder Edelgasatmosphare oder im Va- _ stallen aus Anthracen. 
kuum erfolgen. Es bewdhrte sich die folgende Anord- 
nung: Eine Bombe aus Duranglas (Fig. 4) wird durch einen Absaugstutzen 
mit Anthracenpulver gefiillt und evakuiert. Ein Stopfen aus Glaswolle in 
der Zuleitung verhindert, daB dabei das lockere Anthracenpulver zuritick- 
gesaugt wird. Beim Abschmelzen wird die Kapillare ebenso wie bei der 
Reinigungsbombe zu einem Haken verzogen. Man hangt diese Bombe 
in einen Rohrenofen, dessen Temperatur an der heiBesten Stelle etwa 40° 
iiber dem Schmelzpunkt des Anthracens liegt. Senkt man nun die 
Bombe in Richtung der unteren Ofenéffnung, so wird der Schmelzpunkt 
des Anthracens an der untersten Stelle der Bombe zuerst unterschritten, 
es bilden sich Kristallisationskeime. Bei weiterem Senken wachst dann 
ein Biindel von 8 bis 10 nebeneinander liegenden Einkristallen senkrecht 
nach oben. Durch eine 3 mm enge Kapillare gelingt es jedoch, die Zahl 
der den Rohrquerschnitt ausftillenden Kristalle auf 2 bis 3 zu beschran- 
ken. Die Herstellung guter und groBer Kristalle erfordert auBerst genaue 
Temperaturkonstanz des Ofens. Um diese Bedingung erfiillen zu konnen, 
wurde ein elektrischer Ofen besonders groBer Warmekapazitat mit weit 


1 Frazer, Cu. E., u. C. D. SmitH: Rev. Sci. Instrum. 19, 817 (1948). 
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auBerhalb des Nutzraums liegender Heizwicklung und Temperatur- 
regelung benutzt (Fig. 5). Der entscheidende Temperaturgradient im 
Ofen betrug 14°/em, die Senkgeschwindigkeit der Bombe 5 cm/Tag. 
Nach vorsichtiger Abkithlung auf Zimmertemperatur konnten aus der 

Bombe 2 bis3 gut ausgebildete Einkristalle 


zuin Uhrwerk Therimo- von etwa 2,5 x 3,5 0,5 cm? Grobe heraues 
Hoes getrennt werden (Fig. 6). 
Lsoliermantel! hegler 
EG 


—— 


oop eee 


Porzellanrohr: 


Fig. 5. Elektrischer Rohrenofen zur Her- Fig. 6. Einige Anthracen-Einkristalle. 
stellung von Einkristallen aus Anthracen. 


§ 3. Zur experimentellen Methode. 


Zur Bestimmung der elektrischen Leitfahigkeit diente die in Fig. 7 wieder- 
gegebene Schaltung. In einem Stromkreis sind Spannungsquelle (U), Kristall (R,) 


Porzellonrohr Aistollpol Lsolero/ar 
Geta Pair GUS ‘solerplote 
\ Ofenwicklung Gilas,quben versilbert 


Mefalleinsatz Lutihring tir 
Lsolermante/ Thermoelement 
Fig. 7. Schaltskizze der Fig. 8. MeSanordnung. 


MeBanordnung. 


und Widerstand () in Reihe geschaltet. Der Spannungsabfall (U’) iiber den 
bekannten Widerstand (R) wird gemessen. Die spezifische elektrische Leitfahigkeit 
ergibt sich zu 
WF dS" 
4 FR: (O0—U% ’ 

wenn @ und F Dicke und Querschnitt des Kristalls bedeuten. Die Widerstinde 
der Kristalle lagen zwischen 101° und 10!2Q. Die Spannungsmessung tiber dem 
Widerstand (2) erfolgte deshalb statisch mit einem Einfadenvoltmeter. Bei Werten 
von U zwischen 100 und 2000 V wurden Widerstinde R von 10°, 3- 109, 1019 und 
2,5- 10'°Q benutzt. Die zu messenden Spannungen U’ betrugen dann 0,1 bis 3 V 
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Die Kristalle befanden sich wahrend der Messung in einem elektrischen Réhren- 
ofen (Fig. 8). Der Halterung fiir die Kristalle und den Stromzufiihrungen mu8te 
besondere Aufmerksamkeit gewidmet werden. Zwischen den Zuleitungen war ein 
Isolationswiderstand von 10!°Q notwendig: die Kristallhalter mu8ten schlechte 
Warmeleiter sein; zum Schutz von Streufeldern muBten die Zuleitungen abge- 
schirmt gefiihrt werden. Aus diesem Grunde wurde die Halterung aus diinnen 
Glasrohren ausgefiihrt. Die Zuleitungsdrahte verliefen im Innern der Glasrohre, 
die auBen mit einer geerdeten Leitsilberschicht iiberzogen waren. Ein Thermo- 
element diente zur Temperaturbestimmung. 

Die Herstellung der Elektroden an den Kristallen bereitete einige Schwierig- 
keiten. Infolge des hohen Dampfdrucks von Anthracen oberhalb 100° C blitterten 
die Kontakte langsam ab. Dabei war es gleichgiiltig, ob sie durch Anschmelzen 
dinner Metallfolien, durch Aufdampfen von Aluminium und Silber oder durch 
Aufpinseln von Leitsilber hergestellt worden waren. Am besten bewahrten sich 
ziemlich dicke Schichten aus Leitsilber, die 


von den Kristallhaltern unter leichtem Thermoelement 
Druck gehalten wurden. Auch in diesem Ay 
Fall war eine gewisse Ablésung der Metall- “yor dh 

. flachen in Kauf zu nehmen. Es zeigte sich 
jedoch, daB8 nach kurzzeitiger Temperung kristollhalter ous Glas 
bei 160°C keine Anderung der noch Kon- auben versi/bert 


takt habenden Fliche mehr erfolgte. Aus Fig. 9. Die Hg-Elektrode fiir Absolutmessungen. 
diesem Grunde wurden nach entsprechender 


_ Vorbehandlung der Kontakte zunadchst nur Relativmessungen der spezifischen 


a 


Leitfahigkeit bei verschiedenen Temperaturen ausgefiihrt. Eine Absolutmessung 
bei tieferer Temperatur bei genau bekannter Kontaktflache leferte dann den noch 
fehlenden Korrekturfaktor.- Fiir diese Absolutmessungen (bei 118°C) wurden 
fliissige Hg-Elektroden benutzt. Die Anordnung ist der Fig.9 zu entnehmen. 
Durch Leerversuche wurde kontrolliert; daB bei dieser Anordnung kein unerwiinsch- 
ter Nebenschlu8 durch Tragerleitung, etwa von Hg-Tropfen, auftrat. 


§ 4. MeBergebnisse. 


a) Giiltigkeitsbereich des OuMschen Gesetzes. 
Die Definition einer spezifischen Leitfahigkeit 


a Stromdichte 
~ Feldstarke 


ist nur dann sinnvoll, wenn Strom und Spannung einander proportional 


sind. Zur Nachpriifung des OHmschen Gesetzes wurde bei einer Tem- 


peratur von 148°C der Strom in Abhangigkeit von der Feldstarke ge- 
messen. Die Dicke der verwendeten Kristalle betrug 1 bis 3mm. Zur 
Erzielung geniigend hoher Feldstaérken wurden Spannungen bis zu. 


2000 V benutzt. Die Einstellung der MeBwerte erfolgte momentan, der 


Strom blieb zeitlich konstant. Fiir steigende und fallende Spannung 
waren die MeBwerte gleich. Lediglich bei hohen Feldstarken oberhalb 
von 5000 V/cm stellten sich die MeBwerte mit einer geringen Tragheit 


ein. Fig. 10 zeigt die Strom-Feldstairkeabhangigkeit im log—log-MaB- 


stab. In dieser Darstellung erscheint eine Abhangigkeit U = const - J” 
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als Gerade, deren Steigung ist. Unterhalb von 1000 V/cm lassen sich 


die Messungen durch eine Gerade mit der Steigung 1 gegen die Abszisse 
erfassen. In diesem Bereich ist also das OuMsche Gesetz erfiillt. Alle 
folgenden Messungen beschranken sich auf diesen Bereich. 


T T 
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Fig. 10. Strom-Feldstarkeabhangigkeit Fig. 11. Polardiagramm der spezifischen elektrischen 
bei 148° C. Leitfahigkeit in der a—b-Ebene bei 148° C. 


b) Abhdngigkeit der Leitfahigheit von der Kristallrichtung. 
Anthracen gehért, wie erwahnt, dem monoklinen Kristallsystem an 
und ist deshalb ein stark anisotroper Kristall. Es zeigte sich, daB diese 
Anisotropie auch hinsichtlich seiner elektrischen Leitfahigkeit besteht. 


aeOw.t 
10° Q"em 
Fig. 12. Polardiagramm der spezifischen elektrischen Leitfahigkeit in der a—c-Ebene bei 148° C. 


Zur Ermittlung der Richtungsabhangigkeit wurden aus gréBeren Ein- 
kristalen Quader von 10X10X2,5 mm? herausgeschnitten, mit ver- 
schiedenen. Orientierungen ihrer Kanten zu den kristallographischen 
Achsen. Nach dem oben beschriebenen Verfahren der Absolutswert- 
bestimmung wurde die Richtungsabhangigkeit der Leitfahigkeit bei der 
konstanten Temperatur von 118° C in zwei Ebenen ermittelt, und zwar: 
1. in der Spaltebene, das ist die kristallographische a—b-Ebene, und 
2. in der senkrecht dazu liegenden a—c-Ebene. (Unter Richtung der 
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Leitfahigkeit wird im folgenden immer die Richtung des angelegten 
Feldes verstanden werden.) Die Fig. 14 und 12 zeigen sehr deutlich, daB 
Isotropie der Leitfahigkeit in der a—b-Ebene und Anisotropie in der 
a—c-Ebene besteht. Die eingezeichneten MeBpunkte sind Mittelwerte 
von je 10 Einzelmessungen, die um etwa 25% schwanken. Zwischen 
zwei Messungen wurde der Kristall abgekiihlt, aus dem Kristallhalter 
herausgenommen, seine Oberfléchen auf einem Seidentuch neu poliert 
und nach Wiedereinsetzen langsam bis auf 118° C erwarmt. Entgegen- 
gesetzte Stromrichtung ergab keine Anderung in der Leitfahigkeit. 
Daher geniigte es, sich bei der Orientierung der verschiedenen Kristalle 
auf Richtungen zwischen 0 und 180°zu beschranken. In den Figuren wurde 
jeder MeBwert auch fiir die entgegengesetzte Stromrichtung eingetragen. 
Die groBte Leitfahigkeit zeigt sich in der Richtung der Spaltebene. Sie 
ist fir alle Richtungen innerhalb dieser Ebene gleich groB. Senkrecht 
zu ihr ist die Leitfahigkeit am geringsten. Die in Fig. 12 eingezeichnete 
Cosinus-Kurve stellt den Verlauf der MeBpunkte leidlich gut dar. 


c) Temperaturabhangigheit der Leitfahigkett. 


Es wurde zunachst die Abhangigkeit des Stromes bei unbekannter 
aber konstanter Elektrodenflache bestimmt. Die Messungen erfolgten 
nach folgendem Programm: 


1. Erwarmen des Ofens auf 160° C und Tempern des Kristalles wah- 
rend einiger Minuten. 


2. Abkiihlung und Messung der Leitfahigkeit bei verschiedenen Tem- 
peraturen wahrend der Abkiihlung. 


3. Erwarmung und Messung der Leitfahigkeit bei verschiedenen 
Temperaturen wahrend des Erwarmens. 


Erwarmen und Abkiihlen erfolgte mit einer Geschwindigkeit von 
10°/min. Die Strom-Temperaturkurven ergeben in der Darstellung 
: log (I/Amp) gegen 1/T,,, Geraden. Ihre endgiiltige Lage ergab sich durch 
eine Parallelverschiebung, d.h. durch Multiplikation der MeBwerte mit 
dem aus der Absolutmessung ermittelten Korrekturfaktor. In Fig. 13 
ist die so gewonnene Leitfahigkeitskurve fiir eine Richtung groBter Leit- 
fahigkeit eingetragen. Fiir den Temperaturbereich zwischen 85° C und 
190° C 1laBt sich demnach die Leitfahigkeit von Anthracen gut durch 
die Beziehung si 


mtg ce, 2°T 


beschreiben, wobei %)=2,06Q+cm+ und die Aktivierungsenergie 
E=1,65 eV ist. . 


y 


= 


574 H. Mette und H. Pick: 


Die Fig. 13 enthalt auBer den eigenen Messungen noch vier MeSwerte von 
RABINOWITSCH! (0). Diese Messungen stammen von Sinterkérpern, die durch 
Erstarrenlassen von fliissigem Anthracen zwischen Metallelektroden entstanden 
waren. Die Werte liegen um einen Faktor 1,8 tiber der eigenen Kurve. Modglicher- 

weise wurde der Giiltigkeitsbereich 
Jemperatur des Oumschen Gesetzes von RABINO- 


apn 0 
atts ae am LS wItTscH iiberschritten. 
Qicm 
@/ 
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a—b-Ebene. keit ist bei allen untersuchten 


Proben die gleiche. 
4. Anthracen besitzt eine zeitlich konstante lichtelektrische Leitung?. 


5. Die Kante der optischen Eigenabsorption von Anthracen bei 
3,2eV paBt zu der elektrisch gemessenen Aktivierungsenergie von 
1,65 eV. (Bei Halbleitern betragt die thermische Aktivierungsenergie 
im allgemeinen rund 50% der optischen.) 


Tabelle 1. 


MolekiilgréBe Aktivierungsenergie 
Anthracen Terr: ee 3 Benzolringe 1,65 eV 
RyTanthrorien 4 eiaec <imcen 8 Benzolringe 1,06 eV 
Violanthron .. : ee 9 Benzolringe 0,75 eV 
Kohlenstoff- “Ringsysteme Aaah s 30 bis 40 A 0 0,2 bis 0,3 eV 
0,05 eV 


Graphitkristalle . . . cee 10000 A @ 


1 Raprnowitscu, M.: Z. phys. Chem. 119, 72 (1935). 
2 WartTanian, A. T.: Dokl. Akad. Nauk. USSR. 71, 6414 (1950). 


} 

Mrozowsxt!? gibt eine Zusammenstellung aller bisher gemessenen Aktivierungs- 

- energien von Kohlenstoff-Ringsystemen. Wie die Tabelle 1 zeigt, paBt der hier 
gefundene Wert fiir Anthracen gut in dieses Schema hinein. 

Uber den Leitungsmechanismus liBt sich auf Grund der vorliegenden Daten 
noch nicht viel sagen. Es ist immerhin bemerkenswert, da® die Leitfahigkeit 
innerhalb der Spaltebene (a—b) sehr viel gréBer ist als senkrecht dazu. In dieser 
Ebene ist die Beriihrungsflache benachbarter Molekiile besonders groB. Der 
Elektroneniibergang von einem Molekiil zum anderen spielt also wahrscheinlich 
eine entscheidende Rolle. 

Der tiberproportionale Anstieg des Stromes mit der Spannung oberhalb einer 
gewissen Feldstarke (bei 148° C etwa 1000 V/cm) diirfte als beginnende Elektronen- 
multiplikation zu deuten sein, die schlieSlich zum elektrischen Durchschlag fiihrt. 
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Zusammenfassung. 

4. Fir Anthracen werden Verfahren zur Reinigung und zur Her- 
stellung groBer Einkristalle beschrieben. 

2. Fiir Einkristalle aus Anthracen wird der Giiltigkeitsbereich des 
Oumschen Gesetzes ermittelt. 

3. Die Richtungsabhangigkeit der Leitfahigkeit wird bestimmt. 

4. Im Bereich von 85 bis 190° C wird die Temperaturabhangigkeit 
der Leitfahigkeit gemessen und eine BoLtzMANN-Funktion gefunden. 
Die Aktivierungsenergie betragt 1,65 eV. 


Gottingen, I. Physikalisches Institut der Universitat. 
2B Medsoweit, S.: Phys. Rev. 85, 609 (1952). 


Zeitschrift fiir Physik, Bd. 134, S. 576—581 (1953). 


Farbzentren in Alkalihalogenid-Mischkristallen. 
Von 
G. MIESSNER. 
Mit 9 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 23. Januar 1953.) 


Die Arbeit bringt eine weitere Teiluntersuchung iiber Farbzentren in Alkali- 
halogenidkristallen. Die Ergebnisse sind in § 5 zusammengefaBt. 


§ 1. Ubersicht 

Farbzentren in Alkalihalogenid-Mischkristallen sind bereits 1931 von 
E. Mottwo! ausgiebig untersucht worden, und zwar in Mischkristallen 
von KCl-+-RbCl, KBr+KCl und KBr+RbBr, sowohl bei Zimmer- 
temperatur als auch bei der Temperatur der fliissigen Luft. Es zeigte 
sich, daB die Mischkristalle einheitliche F-Banden besitzen, die sich 
keinesfalls als eine Uberlagerung der F-Banden der beiden Komponenten 
auffassen lassen. Dieses Ergebnis ist nicht verdffentlicht worden. — 
Die vorliegende Arbeit bestatigt die alten Befunde fiir Mischkristalle 
von KCl+ RbCl und KCl1+KBr und bringt dariiber hinaus ausfihr- 
liche Messungen tiber den Zusammenhang von Lage und Gestalt der 
F-Banden mit den durch Réntgenlicht ausgemessenen Gitterkonstanten. 


§ 2. Herstellung der Mischkristalle. 


Die Kristalle wurden aus dem SchmelzfluB gezogen. Als Ausgangs- 
material dienten analysenreine Salze. Sie waren also nicht, wie es bei 
Absorptionsmessungen in der Nahe ihrer Eigenabsorption ndtig ist, noch 
besonders von Schwermetallspuren befreit worden?. Die Schmelze ent- 
hielt die reinen Substanzen ungefahr im gewiinschten Mischungsver- 
haltnis. 

Die Mischkristalle besitzen groBe innere Spannungen. Zumeist zer- 
springen sie schon wahrend der Herstellung, und zwar vornehmlich in 
der 100-Richtung. Um die Spannungen in ertraglichen Grenzen zu 
halten, wurden die fertigen Kristalle sogleich 4 bis 5 Std bei etwa 450° C 
getempert und dann innerhalb von etwa 7 bis 8 Std langsam auf Zimmer- 


+ Mottwo, E.: Géttinger Nachr., math.-physik. Ki 1931, S.98, 2. Absatz. 
Professor MoLtwo war so freundlich, uns jetzt aus Erlangen sein umfangreiches — 
altes Beobachtungsmaterial zum Vergleich zu schicken. Er schrieb in seinem 
Begleitbrief, es sei seiner Zeit das erste Thema gewesen, das ihm beim Eintritt in 
das hiesige Institut gestellt worden sei. Ich méchte, auch im Namen Professor 
Pours, Herrn Professor Mottwo herzlich danken. 

* Hitscu, R., u. R. W. Pout: Z. Physik 68, 724 (1931), Abs. 3. 
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temperatur heruntergekiihlt. Die Mischkristalle lassen sich erheblich 
leichter spalten als die zusatzfreien Kristalle, eine schon friiher fiir 
Tl-Zusatz erwahnte Beobachtung!?. 


§ 3. Herstellung der Farbzentren. 
Se hee dik ie rat by eee ae: 
Bei der additiven Verfarbung, z.B. beim Erhitzen der Kristalle in 
reduzierenden Metalldimpfen, steigt die Konzentration der Farbzentren 
exponentiell mit der Temperatur?. Die hohen Konzentrationen lassen 
Ma K-Dampr vertorbt mit Rontgenlicht 


ber=+660°C vertarbt be/-783°C 
500 600 700800 500 600 700800 mL 
ws es 


: 500 600 700800 Mu 
KBr-NaBr-Mischkrista// 206 eV 
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eS oe ri? es ® | KCI-KBr 
SSS | | [eV No]=9:7 ySSs | Mischkristall 
BSS 72 a SISSS (c1:BF] 
SIS & cK S 23:2 
chs 3 BIS AS 
SINS sIS&S 
5 3Q5 S|} 8$ B'S 
S iF. K Bx 
= 8 J S 
SS YF gemessen ce SS 
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Fig. 1. Fig. 2. Fig. 3. 
Fig. 1. In einem KBr—NaBr-Mischkristall lassen sich nach additivem Verfarben auch durch Abschrecken 


keine Farbzentren herstellen. Kristalldicke etwa 1mm, 
Fig. 2. Im gleichen Kristall entstehen bei Verfarbung mit Roéntgenlicht bei kleiner Temperatur Farbzentren. 


Fig. 3. Durch sorgfaltiges Abschrecken kann man in additiv-verfarbten Kristallen auch die letzten Kolloid- 
reste beseitigen. o Schlecht abgeschreckt; @ gut abgeschreckt. 


sich durch Abschrecken einfrieren und auf Zimmertemperatur herunter- 
retten. Das gelingt aber nur, wenn die Diffusionsgeschwindigkeit der 
Farbzentren nicht, wie oft in Mischkristallen, sehr hoch ist. 

So ist es z.B. nicht méglich, in KBr—NaBr-Mischkristallen nach 
der additiven Verfarbung durch Abschrecken Farbzentren zu erhalten. 
Man bekommt stets Kolloide. Sie sind an der breiten, nur eine ganz 
geringe Temperaturabhangigkeit zeigenden Absorptionsbande zu er- 
kennen. Fig. 1 gibt ein Beispiel. Hingegen lassen sich auch in diesen 
Kristallen dann Farbzentren erhalten, wenn man sie bei der Temperatur 
der fliissigen Luft mit Réntgenlicht durchstrahlt (Fig. 2). 

Die additiv verfarbten Kristalle miissen, wie erwahnt, nach hohem 
Erhitzen vasch abgeschreckt werden. Anderenfalls bleibt neben den 
Farbzentren stets ein, wenn auch nicht erheblicher, Bestand an Kolloid 
erhalten. Die Fig.3 gibt fiir einen KCl—KBr-Mischkristall je ein Bei- 
spiel eines ,,gut‘‘ und eines ,,schlecht“ abgeschreckten Kristalles. Leider 


1 Lorenz, H.: Z. Physik 46, 538 (1928). 
2 Mottwo, E.: Z. Physik 85, 56 (1933). — Vossnack, R.: Ann. Phys. (5) 35, 


107 (1939). 
3 Pick, H.: Ann. Phys. (5) 35, 73 (1939). 
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KCI - KBr KCI-RbCl 
Mischkristalle 
in k-Dompt mit Rontgenticht ber +20°C 
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0 7 
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= ie vs pee : } gemessen 
Phoronen-Energle 
Fig. 4, Fig. 5. 


fiihrt ein ,,gutes‘‘ Abschrecken 
der Kristalle haufig zum Zer- 
springen. Deswegen empfiehlt 
es sich, in manchen Fallen die 
Kristalle nicht additiv, son- 
dern mit Réntgenlicht zu ver- 
farben. Die Ergebnisse sind 
von der Art des Verfarbungs- 
vorganges unabhangig. 


§ 4. MeBergebnisse. 


Zum Ausmessen der Ab- 
sorptionsspektren diente ein 
Doppelmonochromator in Ver- 
bindung mit den tiblichen, aus 
vielen alteren Arbeiten des In- 
stituts bekannten Hilfsmitteln. 
Alle Messungen wurden in Dif- 
ferenz gegentiber den unver- 
farbten Kristallen  gleicher 
Dicke ausgefihrt. 

Die Fig. 4 zeigt die Ergeb- 
nisse fiir eine Mischkristall- 
reihe mit gemeinsamen Kat- 
ionen, die Fig. 5 fiir eine Reihe 
mit gemeinsamen Anionen. 
Fir die Reihe KCI—KBr sind 
Kristalle mit elf verschiedenen 
Mischungsverhaltnissen aus- 
gemessen, jedoch nur die Kur- 
ven fiir sechs Verhaltnisse dar- 
gestellt worden. 

AuBer den tiblichen Ener- 
gieangaben fiir die Banden- 
maxima (in Fig.4 fiir zwei 
Temperaturen) sind auch die 


Fig. 4. Farbzentren in Mischkristallen mit 
gemeinsamem Kation. 


Fig. 5. Farbzentren in Mischkristallen mit 

gemeinsamem Anion. In beiden Bildern hat- 

ten die Kristallstticke eine Dicke yon etwa 

1mm. Bei der Verfarbung mit Réntgenlicht 

wurde eine Wolframantikathode (50kV, 
33 mA, Bestrahlungszeiten bis zu 2 Std) 
verwandt. : 
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Photonenenergien hy, der Wellenlinge 1, eingetragen worden, bei der 
die Absorptionskonstante in Richtung kiirzerer Wellenlangen auf die 
Halfte absinkt. Die Wellenlange 4, ist fiir eine gegebene Kristallart bei 
allen Temperaturen nahezu konstant!. 

Schon bei fliichtiger Betrachtung lassen die Fig. 4 und 5 erkennen, 
daB die Mischkristalle einheitliche Farbzentren besitzen. Die Farb- 
zentrenbande verschiebt sich systematisch mit dem Mischungsverhaltnis. 

Die Auswertung dieser Ergebnisse verlangt eine quantitative Angabe 
uber die Mischkristalle, z. B. eine analytische Bestimmung des Mischungs- 
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. 
SS Q2 Fig. 6. 
& 
§ 
i 
S 
$s 
2 eV 
eee 
2 
8 
£3 Q2 Fig. 7 
S 
s 
KC 20 40 60 80 KBr 
Molprozente 
Fig.6 u. 7. Abhangigkeit der Halbwertsbreite von der Zusammensetzung der Mischkristalle. 


verhdltnisses. Es erschien sinnvoller, statt dessen die Gitterkonstante d 
der Mischkristalle zu messen, weil fiir die Lage der F-Bande bei reinen 
Kristallen die einfache Beziehung 


y d* = const (4) 


mit guter Naherung gilt®. Fiir das System KCl—KBr ist tiberdies von 
VEGARD ® festgestellt worden, daB Mischungsverhaltnis und Gitterkon- 
stante einander proportional sind. Daher wurde die Gitterkonstante 
der durchgemessenen Versuchsstiicke aus den ,,letzten Linien“ der 
Réntgeninterferenzen von Drehkristallaufnahmen ermittelt. 


Mit den so gewonnenen Werten der Gitterkonstante und des Mi- 
schungsverhiltnisses ist der Inhalt der Fig. 4 und 5 nochmals in vier 
weiteren Bildern zusammengestellt worden. Zundchst zeigen die Fig. 6 
und 7, daB die Halbwertsbreite, gemessen bei der Temperatur der 


1 Mottwo, E.: l.c. Fig. 4. 


2 Siehe FuBnote 1, S. 576. 
3 VEGARD, L.: Z. Physik 5, 17 (1921). 
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fliissigen Luft, in den Mischkristallen gr6Ber ist als in den beiden reinen 
Salzen, aus denen sie aufgebaut sind. Bei etwa 50 Mol-% ist die Halb- 
wertsbreite in Fig. 6 um etwa 20% und in Fig. 7 um etwa 10% ver- 
gréBert. Das entspricht der bekannten Beobachtung, daB ein gestérter 
Kristall sich so verhalt wie ein ungestérter bei héherer Temperatur’. 

Ferner sind in den Fig.8 und 9 die Energiewerte der Bandenmaxima 
und die fy,-Werte fiir beide Mischkristallreihen in Abhangigkeit von 


Lage der F-Bande in Mischkristallen 
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Fig. 8 u. 9. Abhangigkeit der Eigenfrequenz des Farbzentrums und der ausgezeichneten Frequenz », von 
der Gitterkonstante. 


der Gitterkonstante dargestellt. Die Fig. 8 enthalt auBerdem zwei diinne 
Kurven. Sie sind nach der Beziehung (1) berechnet worden. Die eine 
Kurve ist beim Punkte « (reines KCl), die andere beim Punkte f (reines 
KBr) an die Messung angeschlossen worden. Man beachte die Verkiir- 
zung der Ordinaten! In beiden Fallen erweist sich die Beziehung (1) 
auch fiir Mischkristalle als eine gute Naherung. 


Zusammenfassung. 

4. Die F-Bande der Farbzentren ist auch in Mischkristallen der 
Alkalihalogenide einheitlich. Sie verschiebt sich mit zunehmendem 
Gehalt einer der beiden Komponenten gleichférmig (Fig. 4 und 5). 

2. Die ausgezeichnete Wellenlange A,, bei der die Absorptions- 
konstante in Richtung kiirzerer Wellen auf die Halfte ihres Héchst- 


1 FLecusic, W.: Z. Physik 36, 605 (1926). 
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_wertes absinkt, ist wie bei den reinen Kristallen von der Temperatur 
_ praktisch unabhingig. 
; 3. Die Halbwertsbreite der F-Bande kann die der reinen Kristalle 
_ bei der Zusammensetzung 1:1 bis zu etwa 20% tiberschreiten (Fig. 6 
und 7). 
4. Die Beziehung »d?=const ergibt auch fiir Mischkristalle eine 
brauchbare Naherung fiir die Lage des Bandenmaximums (Fig. 8 und 9). 


Herrn Professor R. W. Pont danke ich herzlich fiir die Aufnahme in 
sein Institut und sein reges Interesse am Fortgang sowie an der Zu- 
sammenstellung dieser Arbeit, Herrn Dozenten Dr. H. Pick fiir fér- 
dernde Anregungen und wertvolle Ratschlige. 

Der Deutschen Forschungsgemeinschaft sei fiir die lethweise Uber- 
lassung wertvoller Hilfsmittel sehr gedankt. = 


Géttingen, I. Physikalisches Institut. 
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Zeitschrift fiir Physik, Bd. 134, S. 582—595 (1953). 


Die Coriolis-Kraft einer Kugel in einer Fliissigkeit. 
Von 
FRIEDRICH BAYER-HELMS und HEINZ PICK. 
Mit 10 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 27. Januar 1953.) 


Es wird der EinfluB einer umgebenden Flissigkeit auf die CorroLis-Kraft einer 

in einem rotierenden Bezugssystem bewegten Kugel untersucht. Es zeigt sich, 

daB die Ausweichstromung der bewegten Kugel die Corioris-Kraft verkleinert 

und bei geringen Kugeldichten sogar zu einer Vorzeichenumkehr fiihrt. Die Ab- 

hangigkeit der resultierenden Cortoris-Kraft von den geometrischen, kinematischen 
und hydrodynamischen Daten wird experimentell untersucht. 


V orbemerkung. 


Erfahrungsgema8 bereitet im Unterricht die Behandlung des HaLi-Effekts bei 
Defektelektronenleitern groBe Schwierigkeiten. Die gelaufige atomistische Dar- 
stellung von elektronischen Leitungsvorgéangen kennt zunachst nur Elektronen 
und behandelt auch das Defektelektron als ein ,,fehlendes‘‘ Elektvon. Damit ergeben 
sich dann bei der Bestimmung des Vorzeichens der LorENtz-Kraft R=[u$]-q 
zwangslaufig Hemmungen, da die negativen Elektronen als die allein bewegten 
Objekte angesprochen werden. Der Fehler entsteht bei dieser Betrachtungsweise 
dadurch, daB die Elektronen des Valenzbandes als eine sehr groBe Zahl einzelner, 
voneinander unabhangiger .Individuen angesprochen werden. Er behebt sich, so- 
bald man die Elektronen des Valenzbandes als ein Kontinuum behandelt. Dadurch 
bekommt dann das Defektelektron den Charakter eines Individuums, das sich im 
Kontinuum der Elektronen des Valenzbandes bewegt. Dieser Tatbestand war der 
eigentliche AnlaB zu der vorliegenden Arbeit. Sie untersucht in einem hydro- 
dynamischen Beispiel das Verhalten eines Individuums in einem Kontinuum, 
namlich einer Kugel in einer rotierenden Fliissigkeit unter dem Einflu8 der Corio- 
Lis-Kraft R=2[u oO jm. Auch hier bekommt die Kraft ein falsches Vorzeichen, 
wenn z.B. der bewegte Kérper eine Luftblase in Wasser ist. Eine allgemeine Be- 
handlung dieses Problems ist die Aufgabe der folgenden Untersuchung. 


§ |. Einfiihrung und zusammenfassende Ubersicht. 

Auf einen in einem rotierenden Bezugssystem bewegten K6érper wirkt 
eine CortoLis-Kraft. Ihre GréBe ist bestimmt durch die Winkelgeschwin- 
digkeit @ des Bezugssystemes, die Bahngeschwindigkeit 1 und die 
Masse m, des Kérpers 


R, = 2[u@] m,. 


Diese Beziehung gilt streng, solange der Kérper vollkommen frei und 


keinen anderen Einfliissen unterworfen ist. 
Die folgende Untersuchung behandelt nun die Frage: Welche Ande- 
rung erfahrt die CorroLts-Kraft, wenn man den Kérper in eine Fliissigkeit 


a 
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einbettet ? In welcher Weise gehen die Eigenschaften der Fliissigkeit, 
des umgebenden Kontinwums einerseits, und die des K6rpers, des Indi- 
viduums andererseits, in die resultierende Corro.ts-Kraft ein? 

Zur Erlauterung des Problems und der Behandlungsmethode diene 
die schematische Fig. 1. Ein mit einer Flissigkeit gefiilltes GefaB rotiert 
mit der konstanten Winkelgeschwindigkeit @ entgegen dem Uhrzeiger- 
sinn. Alle Betrachtungen werden nun vom Standpunkt dieses rotierenden 
Bezugssystems aus erfolgen. Eine Kugel mit der Masse m, bewege sich 
mit der radialen Bahngeschwindigkeit u. Dabei entsteht, vom Stand- 
punkt der Kugel aus gesehen, eine Ausweichstrémung von der Vorder- 
seite nach der Riickseite der Kugel. Auf die bewegte Kugel und auf 
die Fliissigkeitselemente 
der Ausweichstrémung 
wirken Cortotts-Krafte. 


Vor allem die Fliissig- w 
keitselemente werden a, nf 


von EinfluB sein, die 
sich 72 der Rotations- 


ebene an der Kugel vor- 
: : Fig. 1. Zur Erlauterung des Problems: Die radiale Bewegung (u) 
beibewegen. Sie haben einer Kugel (Masse mx) in einem mit einer Fliissigkeit gefiillten, 


umgekehrte Bewegungs- rotierenden GefaB (). 
 richtung, die auf sie wir- . 
kende CortoLis-Kraft ist der der Kugel entgegengerichtet. Die normale 
CorioLis-Kraft der freien Kugel wird also um den durch Fliissigkeits- 
druck auf diese iibertragenen Anteil der CorioLis-Kraft der Ausweich- 
str6mung vermindert. GréBe und Richtung der Gesamtkraft werden nun 
vor allem durch das Verhaltnis der Dichten von Kugel und Fliissigkeit 
bestimmt. Das soll zunachst an einfachen Fallen erlautert werden: 
1. Eine Kugel groBer Dichte in einer Fliissigkeit sehr kleiner Dichte 
(z. B. Bleikugel in Luft). Die gesamte, in der Ausweichstrémung bewegte 
_ Masse ist sehr klein gegeniiber der Masse der Kugel. Die Kugel ist also 
_ praktisch nur der auf sie selbst wirkenden Corro.is-Kraft unterworfen. 
_ Ergebnis: Die Kugel erfahrt eine Ablenkung im Uhrzeigersinn. Der Be- 
trag der Ablenkung wird durch das umgebende Kontinuum kaum ge- 
andert. 
| 2. Eine Kugel sehr kleiner Dichte in einer Fliissigkett groBer Dichte (z. B. 
Luftblase in Wasser). Die auf die Kugel unmittelbar wirkende CorRIoLts- 
Kraft darf vernachlassigt werden. Der in entgegengesetzter Richtung 
_auf die Kugel wirkende Anteil der CorroLis-Kraft der Ausweichstroémung 
ist prakisch allein bestimmend. Ergebnis: Die Kugel (Luftblase) erfahit 
eine Ablenkung entgegen dem Uhrzeigersinn'. 
1 Dieses Phanomen 14Bt sich in einem Versuch mit einer Korkkugel in Wasser 
leicht vorfiihren. 


39* 


584 FRIEDRICH BAYER-HELMS und HEeEINz PIck: 


3. Kugel und Fliissigkeit haben etwa gleiche Dichte (z.B. Eiskugel in 
Wasser). Unter einschrankenden Bedingungen, die spater erlautert 
werden, sind die beiden Krafte gleich gro8. Ergebnis: Die Kugel erfahrt 
keine Ablenkung. 

Man erkennt: Die CorroLis-Kraft auf einen Korper erfahrt durch 
ein umgebendes Medium eine Verkleinerung, unter Umstanden sogar 
eine Vorzeichenumkehr. Wegen der Schwierigkeiten, die bei der mathe- 
matischen Behandlung der Ausweichstrémung auftreten, wird zur quan- 
titativen Behandlung folgende formale Beschreibung gewahlt: Neben 
die normale Corroris-Kraft der freien Kugel 


R, = 2[ua] m, 


tritt die auf die Kugel itibertragene Ablenkungskraft der Ausweichstro- 
mung. Sie wird formal in gleicher Weise angesetzt 


Rp = 2[(—u) B] mz, 


wobeiw und u ihre Bedeutung behalten. Durch das negative Vorzeichen 
vor u wird angedeutet, daB die Fliissigkeit sich in umgekehrter Richtung 
wie die Kugel bewegt. Der Faktor m, heiBe ,,Ersatzmasse“. Er gibt 
an, welche Masse ein mit der Geschwindigkeit |u| der Kugel entgegen- 
bewegter Kérper haben muB, damit er die gleiche Cor1oLis-Kraft erfahrt, 
wie die auf die Kugel iibertragene Ablenkungskraft der Ausweichstr6- 
mung ausmacht. Die gesamte auf die Kugel wirkende ablenkende 
Kraft ist: 


R = RK, + Ky = 2[u@] (m, — mz) = 2 [UO] mes. 


In dieser zusammenfassenden formalen Ausdrucksweise erscheint neben 
der CortoLis-Beschleunigung 2 [1] ein Faktor mit der Dimension einer 
Masse. Wir nennen ihn die effektive Massse m,;;. Sie kann, wie wir 
gesehen haben, negative Werte annehmen, wodurch nur die Richtungs- 
anderung der Kraft ausgedriickt wird!. 

So ergibt sich fiir die oben angefiihrten drei Beispiele: 

1. Die Kugel hat eine positive effektive Masse, die praktisch gleich 
ist der Kugelmasse m= m,; mg, sehr klein. 

2. Die Kugel hat eine negative effektive Masse, deren Betrag prak- 
tisch gleich ist der Ersatzmasse m= —m,; m, sehr klein. 

3. Die Kugel hat die effektive Masse Null. Masse der Kugel und 
Ersatzmasse sind gleich groB. meg=0; m, =mp. 


1 Ein einfacheres Beispiel fiir die Einfiihrung einer (anderen) effektiven Masse 
1a8t sich in der Hydrostatik geben. Das ,,Gewicht‘t eines Kérpers der Masse 
Mpy=OpV ist Gy=gm,. Es wird innerhalb einer Flissigkeit der Dichte gp, zu 
G=g(m,— my) =e V(0,— Op). Auch hier kann man durch die effektive Masse 
(m,— my) den Einflu8 des umgebenden Mediums mit erfassen. Bei gp) >0, wird 
die effektive Masse negativ, der. Korper erfahrt eine Kraft nach oben, den Auftrieb. 


~ 
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Durch den Begriff der effektiven Masse werden also alle Einfliisse des 
Korpers selbst und die des umgebenden Mediums auf das Verhalten des 
bewegten Koérpers im rotierenden Bezugssystem zusammengefaBt. Es 
wird sich zeigen, daB auBer der Masse m, (oder der Dichte 0,) des Kor- 
pers, seiner geometrischen Gestalt (z.B. Radius a), der Dichte Oy und 
der Zahigkeit 7 der Fliissigkeit auch die Winkelgeschwindigkeit m und 
die Bahngeschwindigkeit w fiir die GréBe der effektiven Masse bestim- 
mend sind. 

Die folgenden Untersuchungen beschranken sich auf den Fall der 
bewegten Kugel. Sie fiihren zu dem iiberraschenden Ergebnis, daB man 
bei gegebener Fliissigkeit die verschiedenen Abhangigkeiten der Ersatz- 
masse 7, Zu einer wniversellen Abhangigkeit der relativen Ersatzmasse 
TE von dem dimensionslosen Ausdruck — zusammenfassen kann. 

Fl gh 
Dabei bedeutet m,, die Masse der von der Kugel verdrangten Flissigkeit. 
AuBerdem bleibt bei verschiedenen Fliissigkeiten, d.h. bei verschiedenen 
Werten der Dichte 0;, und der Zahigkeit 7 nicht nur der Charakter der 
Abhangigkeit, sondern in weitem Bereich sogar der quantitative Zu- 
sammenhang erhalten. Das ist in den Fig. 3—5 zu erkennen, in denen 
die Ergebnisse fiir Wasser, Tetrabromathan und Ol zusammengefaBt 
sind. Sie werden in §3 genauer besprochen. 


§ 2. Experimentelle Methode. 


Die experimentelle Lésung des gestellten Problems verlangt eine 
Messung der resultierenden CorioLis-Kraft St. 

Die Methode der direkten Kraftmessung wurde nicht gewahlt, weil 
die Ausweichstr6mung durch die MeBanordnung leicht eine Stérung er- 
fahrt und solche Methoden nur eine geringe Empfindlichkeit besitzen 
wiirden. Das im folgenden beschriebene Verfahren ist eine Nullmethode 
groBer Empfindlichkeit, bei der die apparativen Hilfsmittel den Vorgang 
nur wenig beeinflussen (Fig. 2). Man beobachtet nicht Cortoris-Krafte, 
sondern durch sie erzeugte Drehmomente. Zu diesem Zweck ist die 
Kugel an einem Haltestab (Ha) und dieser an einer zur Rotationsachse 
parallelen kleinen Drehachse (D) befestigt. Die Spitzenlager (L) der 
kleinen Drehachse werden mit der Geschwindigkeit « bewegt. Bei dieser 
Bewegung befinden sich Haltestab und kleine Drehachse zunachst hinter 
der Kugel. Ihre Dichte wird in allen Fallen kleiner als die der Fliissigkeit 
gewahlt (m,< my). Dann weist die resultierende Zentrifugalkraft nach 
innen. Entfernt sich die kleine Drehachse von der Rotationsachse des 


Systems (Fig. 2a), so befindet sie sich also in einem labilen Gleichgewicht, — 


das nur bestehen kann, solange die Richtung des Haltestabes genau 
mit der Bewegungsrichtung zusammenfallt. Sobald eine Ablenkungs- 
kraft auftritt, wird das Gleichgewicht gestért. Die kleine Drehachse 
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mit Haltestab und Kugel dreht sich aus der Bahn heraus. Durch diese 
Labilitat wird erreicht, daB man mit groBer Empfindlichkeit die Richtung 
der resultierenden Corto.is-Kraft erkennt. Die Untersuchungsmethode 
besteht darin zu ermitteln, unter welchen Bedingungen ein Richtungs- 
wechsel des Umklappens auftritt. Das ware grundsatzlich am einfachsten 
moglich durch kontinuierliche Anderung der Kugelmasse bei sonst 
gleichbleibenden Bedingungen. 


Fig. 2a u. b. Zur Erlauterung der Untersuchungsmethode: a Die Kugel (Masse m,) ist mit einem Halte- 

stab (Ha) an einer kleinen Drehachse (D) befestigt. Die kleine Drehachse wird beirotierender Kiivette durch 

zwei Gleitstiicke (L) in radialer Richtung von einem Ende zum anderen bewegt. b Die kleine Drehachse mit 
Haltestab und Kugel. 


Experimentell einfacher ist die folgende Lésung: 
Das auf die kleine Drehachse wirkende Gesamtdrehmoment setzt 
sich zusammen aus 


dem Drehmoment der Kugel M,=—2uom,d, 
dem Drehmoment der 
Ausweichstromung M;= 2uwomad 
und dem Drehmoment des Haltestabes M,,, = — 2u w my, (2 so 3) ; 


dieses kann je nach der GréBe von d positiv oder negativ sein (Fig. 2b). 
Das von der Ausweichstrémung erzeugte Drehmoment wirkt dem Dreh- 
moment der Kugel immer entgegen. Man wahlt nun in allen Fallen die 
Masse der Kugel fast gleich der Ersatzmasse: m,~ m,;, M,+M,;~0. 
Man hat dann die Méglichkeit, durch Andern des Abstandes d der Kugel 
von der Drehachse das Drehmoment des Haltestabes M;,, so groB zu 
machen, da das Gesamtdrehmoment gerade Null wird: 


M, +M,+My,=0. 


Man ermittelt also den Abstand d=d), bei dem die Richtung des Um- } 
klappens der Drehachse wechselt. Dann ist 


l 
eas 


Mr —= M;, +- Mira a, 
0 


ee. 


— 
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Bei festgehaltenen Parametern w, w, 4, Oy, und 7 kann man auf diese 
Weise aus den Werten von m,, m,,, und] die Ersatzmasse der Ausweich- 
stromung ermitteln, nachdem der kritische Wert dy des Abstandes der 
Kugel gefunden ist. (Bei dieser Betrachtung ist die von der Ausweich- 
stromung auf den diinnen Haltestab iibertragene Ablenkungskraft ver- 
nachlassigt.) Technische und experimentelle Einzelheiten sind im § 5 


behandelt. 


§ 3. Experimentelle Ergebnisse. 


Das Ergebnis der Untersuchungen ist in den Fig. 3—5 enthalten. 
Diese Darstellung gibt die einfachste und iibersichtlichste Zusammen- 
fassung der MeBergebnisse. Sie zeigt die relative Ersatzmasse m,/my, 


in Abhangigkeit von der dimensionslosen GréBe —“~+. Zur Erlauterung 
Wa 


dieser Darstellung: Ein Ordinatenwert m,/m,,=1 besagt, die Ersatz- 

_ masse m, ist gleich der Masse m,, der von der Kugel verdrangten Fliis- 

sigkeit. Bei gleicher Dichte von Kugel und Fliissigkeit wird dann z. B. 

mM,—=m,; die effektive Masse m.~=m,—m,=0. Die resultierende 
Ablenkungskraft auf die Kugel wird also ebenfalls Null. 

Man entnimmt den Figuren, daB dieser Wert m,/my,=1 wohl nur 

als Grenzwert fiir “-->0 erreicht wird. Dafiir sprechen vor allem 

Wa 
die Messungen an Ol. Im ganzen iibrigen Bereich ist die relative Ersatz- 
masse kleiner als 1. Bemerkenswert ist vor allem das Minimum Ew . 
FI 


. u . ° . A . . 
bei —_-~ 2. Bis zu diesem Minimum ist der Kurvenverlauf bei den 
Ma 


drei untersuchten Fliissigkeiten innerhalb der MeBunsicherheit der 
gleiche. Dagegen ist der darauffolgende Wiederanstieg von m,/my, um 


+ In der Hydrodynamik wird die physikalische Ahnlichkeit verschiedener 
Strémungserscheinungen bei gleichen Werten bestimmter GréBenverhaltnisse er- 
reicht: Die kinematische Ahnlichkeit (ahnliche Strémungsform) verlangt ein kon- 
stantes Verhdltnis 


; = ua 
ee ge rome (ReyNoLpsche Zahl). 


Reibungskrafte y 


Die dynamische Ahnlichkeit verlangt ferner ein konstantes Verhaltnis 


Beschleunigungskrafte en fn 
Druckkrafte p } 


_ Ahnlichkeit im rotierenden Bezugssystem verlangt auBerdem ein konstantes Ver- 
- haltnis 
Beschleunigungskrafte et 5% 


Zentrifugal- und Corioris-Krafte wa 


“ abhangt. 


j Es erscheint also sinnvoll, da® die relative Ersatzmasse nur von 
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Wa 
Piecat bei 0,4, fiir Tetrabromathan bei 0, 5 liegt, und far OL aa ni 
erreicht wurde. Pies 


w= 42/sec + § w=4a/sec + 
WwW = 63/sec © P w = 63/sec © 


a=, Q75 iB a~. O75 


Wasser 


= got0g/emsec 


w=42/sec + 


w= 60/sec ° 


7) = 9098 g/cm sec 4 
0=296 g/em3 


10 


y 


‘ - 


3-55, Die relative Eersatemasse 7. rs 
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ung” wurde 1941 mit der Absicht Sahin das physikalische Praktikum, ae : 
in den Studienplan der Mediziner eingeftihrt worden war, moglicnst fruchtb 
Age oi 
Ziel des Praktikums muB es sein, den Praktikanten mit den Methoden des physi I 
oS zu machen, ihm eine moglichst weitgehende Kenntnis physikalischer App 
zu vermitteln, die ,Angst vor dem Apparat” zu beseitigen, vor allem 
"gesetzmabigen ZusammenhGngen der Naturerscheinungen durch eigene Erfahi gen 
n. eben wird man gerne diese Ubungen dazu benutzen, in tibersichtlicher Form 
renden Wichtigste zusammenzufassen, was er einerseits fir seine physiol 
,und was ihm andererseits als Grundlage der vielseitigen Methoden der 1 
und medizinischen Technik bekannt sein muB8. 


erwiesen, daB das Buch es Studierenden von Nutzen ist, die die 
ireiben. ai, ; 


’ j : \ hee) 
Benutzen Sie bitte die anhangende Beste 


> ct - 2 ae 
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4 ve lage: 0,091 bis 9,8 cni/Eihkeitewrntet- in 23 Schritten. 
SSB Kugelradius: 0,50 em; 0,75 cm: 1 ,0cm und 1,5 cm. 


t Tetrabromithan wurde wegen seiner groBen Dichte, Ol wegen der 


5 


-grofleren Zahigkeit untersucht. 


Die MeBgenauigkeit ergibt sich nicht aus der Genauigkeit in der Be- 


are, vor allem hydrodynamische GréBen bestimmt, wie die Beeinflus- 
ung der Ausweichstré- 
ung durch den veran- 
derlichen Abstand zwi- 
schen Kugel und Dreh- 
achse. Die Fehler sind 


15 


deshalb aus der Streu- S&F 
ing der MeBwerte zu ss 
1 


entnehmen. Sie betra- 
gen etwa 10%. Der Ein- 
fluB der Fliissigkeitsbe- 
srenzung wurde durch 
Einschieben von Seiten- 
wanden in verschiede- 
nen Abstanden geson- 
untersucht. Er liegt © 
den gegebenen Be- 
gungen innerhalb der 
annten Fehlergrenze. 


Ss 
nH 


relative Masse der Kuge/ 


I iagramm zur Ermitt- 


7 Sree age § 10 icy 4 a 4 
: ea der ef fektiven Masse. 348 Bahngeschwindigkeit u een: 
it der Kenntnis der Kreistrequenz cw - Kugelradius a ; Ee 
Fig. 6. Diagramm zur Ermittlung der effektiven Masse. sesh 


aon Ne 
5 en) 
n sai Lage, fiir eine Kugel der Masse m, die efiektive Masse. A 
t die resultierende CoRIOLIS- Kraft anzugeben: 


Stay Mp Mp 
—— =e ICON OR fo 
| 8 = 2[0B] me = 23] mm (TE ae 


LP 


n pie: 6. Als Ordinate ist die relative Kugelmasse = = ‘Mas: 
se der verdrangten Fliissigkeit aufgetragen. Durch die — 
4 ae 3 sou der ees 6: psaeh geltend : 


GAHOVSHOONE | 


Nebe atl 
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geteilt. Der Ordinatenabstand eines durch m,, my, “, w, @ gegebenen 
Punktes des Diagramms von der Kurve ergibt direkt die zugehorige 
relative effektive Masse. Unterhalb der Kurve ist die effektive Masse 
negativ, oberhalb der Kurve positiv und auf der Kurve Null. 
Erstes Beispiel: Die relative Dichte der Kugel sei m,/mp,=0,8 und 
Sivievin Rg Lisent? 2es'0l2 Sind Mott —0,6. Dieser Wert ist im 
Oa My} my 
Diagramm durch einen Pfeil nach oben eingetragen. Die Kugel der 
relativen Dichte 0,8 erfahrt in der Fliissigkeit mit der Dichte op, die 
gleiche Ablenkungskraft wie eine Kugel der Dichte 0,6 gy, im Vakuum. 


Zweites Beispiel: Die relative Dichte der Kugel sei m,/mp,=0,2. 


u : ME Mest c 
und =7. Es ist —2=0,35 und ——-=—0,15. Dieser sWem 
Ma My My 


ist im Diagramm durch einen Pfeil nach unten eingetragen. Die Kugel A 
der relativen Dichte 0,2 erfahrt in der Fliissigkeit der Dichte oy; eine — 
Ablenkungskraft, deren Betrag gleich ist der Cortoris-Kraft auf eine _ 
ebenso groBe Kugel der Dichte 0,15 oy, im Vakuum, deren Bewegungs- 
richtung jedoch gerade umgekehrt ist. 

Fiir alle Wertepaare aia und unterhalb der Kurve ist also 

Fl eo 

die auftretende Ablenkungskraft der CorroLis-Kraft auf eine freie Kugel — 


entgegengerichtet. Fiir alle Wertepaare, die auf der Kurve liegen, ist 
die resultierende Ablenkungskraft gerade Null. 


§ 4. Zur Deutung der experimentellen Ergebnisse. ie 


m xe U 
I. Der Grenzwert —=. =1 fiir —_ >. 
My Oa 


Nach Untersuchungen von PRoupMAN [2] und TayLor [8] stellt sich 
fiir einen in einem rotierenden System langsam bewegten Kérper eine 
nur zweidimensionale Umstrémung durch eine Fliissigkeit ein. Eine | 
langsam bewegte Kugel wird also fast ebenso umstrémt, wie ein durch 
die ganze Fliissigkeit reichender Zylinder gleichen Durchmessers, dessen — 
Achse der Rotationsachse des Systems parallel verlauft. Mit anderen — 
Worten: Eine bewegte Kugel fiihrt einen der Rotationsachse parallelen | 
Flissigkeitszylinder mit. Dieses Ergebnis folgerten PROoUuDMAN und — 
TAYLOR aus den NavieR-StoxeEsschen Gleichungen bei Vernachlissigung 


quadratischer Glieder (a. h. fiir kleine Werte von oa) und der Reibung | 


fiir eine inkompressible Fliissigkeit (s. Anhang). Den experimentellen 
Nachweis lieferte TAayLor [4]. re 

Fiir einen Zylinder, dessen Dichte gleich der der Fliissigkeit ist, gibt 
es aber keine Corroris-Ablenkung. Die normale Corroris-Kraft wird 
genau kompensiert durch die hydrodynamisch iibertragene Ablenkungs- 
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kraft der zweidimensionalen Ausweichstromung (s. Anhang). Auch dafiir 
hat TAyLor [45] einen experimentellen Nachweis gegeben. 
In unserem Beispiel haben wir also im Grenzfall —“ —+0 mit einer 
3 iW a 
Mitfiihrung eines Fliissigkeitszylinders durch die Kugel zu rechnen. Da 
die Dichten von ,,Zylinder‘‘ und Fliissigkeit gleich sind, wird Mp|My = 1. 


ees ME 1 . U 
II. Das Minimum —® ~ — bei ~2. 
My 5 Oa 


Die soeben beschriebene Mitfiihrung eines Fliissigkeitszylinders durch 
die Kugel wird mit zunehmender Bahngeschwindigkeit schnell aufhéren, 
die hydrodynamisch iibertragene Ablenkungskraft kleiner werden. 
Wahrend die Flissigkeit einen Zylinder nur ,,seitlich‘‘ umstrémen kann, 
ist bei der Awgel auch ein Ausweichen nach ,,oben“ und ,,unten“, d.h. 
von der Kugel aus gesehen in Richtung der Rotationsachse, médglich. 
Die CortoLts-Krafte auf diesen Anteil der Ausweichstr6mung wirken 
,an der Kugel vorbei‘‘. Wie die Ergebnisse zeigen, kann nur etwa ein 
Achtel der CortoLis-Krafte der Ausweichstr6mung auf die Kugel tiber- 
tragen werden. 


III. Der Wtederanstieg von ae fiir ae eo, 
My Oa 

Fur den Wiederanstieg der relativen Ersatzmasse kann man das 
Einsetzen einer Wirbelbildung hinter der Kugel verantwortlich machen. 
Ein der Kugel angehangtes Wirbelgebiet vergréBert die Riickwirkung 
der Ausweichstromung auf die Kugel. Diese Wirbelbildung wird um 
so schwacher auftreten, je gréBer die Zahigkeit 7 der Fliissigkeit ist. 
Das entspricht der Beobachtung. Das Auftreten der Wirbel lat sich 
durch Verwendung von Aluminiumpulver im Wasser beobachten. Dabei 
bemerkt man eine deutliche Unsymmetrie, die folgenden Grund hat. 
Der Einflu8 von Cortorts-Kraften auf Fliissigkeitswirbel hangt von der 
Lage des Wirbelvektors zum Vektor der Winkelgeschwindigkeit ab. 
Liegen die Vektoren z.B. parallel, so dehnt sich der Wirbel aus, liegen 
sie antiparallel, so zieht sich der Wirbel zusammen. Da hinter der Kugel 
Wirbel beider Orientierungen auftreten, gibt es eine Aufweitung auf der 
einen, eine Einengung auf der anderen Seite. 


§ 5. Experimentelle und technische Einzelheiten. 


Zur Erlauterung der Apparatur und ihrer Arbeitsweise dienen die Fig. 7—10. 
Eine Glaskiivette (InnenmaBe 346 x 142mm, 172 mm hoch) ist auf einer senkrechten 
Achse befestigt, die iiber einen stetig veranderlichen Fliehkraftregler angetrieben: 
wird. In der Kiivette befinden sich zwei waagerechte Fiihrungsstabe (F), die zwei 
Gleitstiicke (L) mit konischen Lagern fiir die Spitzen der senkrecht stehenden 
, kleinen Drehachse“ (D) fiihren. Diese Lager werden an zwei Haltestaben (Hy 


= 
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mit einer Schraubenklemme (A) gegen Federdruck in einem Abstand gehalten, 
der gerade eine leichte Drehbarkeit mit noch fester Fiihrung der kleinen Drehachse 
erméglicht. Diese tragt waagerecht verschiebbar einen diinnen Stab (Ha, 1 mm @), 
an dessen einem Ende die Kugel befestigt ist. Die Kugel ist also nur in Ablenkungs- 
richtung frei beweglich. Das Durchziehen der Lager der kleinen Drehachse durch 
die Kiivette entlang den waagerechten Fiihrungsstaben erfolgt mit einer Schnur 
(Zs), die am oberen Lager angreift und tiber zwei Umlenkrollen zu einer Schnur- 
laufrolle (S) fiihrt, die sich in Héhe des oberen Kiivettenrandes iiber der Antriebs- 
achse befindet. Wird bei Rotation der Kiivette diese Schnurlaufrolle von auBen 
festgehalten, so wickelt sich die Schnur auf und erteilt der kleinen Drehachse mit 


Fig. 7. Abbildung der Kiivette (1/, nattirlicher GréBe). 


Haltestab und Kugel eine konstante Bahngeschwindigkeit senkrecht zur Rotations- 
achse. Mehrere Schnurlaufrollen mit verschiedenen Durchmessern, verbunden mit 
mehreren Moglichkeiten der Ubersetzung an der letzten Umlenkrolle (U) erlauben, 
dieBahngeschwindigkeit zu variieren. Ein zweiter Schnurzug (fs) zu einer Schnur- 
laufrolle (S) auf der Antriebsachse unterhalb der Kiivette erméglicht in derselben 
Weise die Riickfiithrung der Kugel in ihre Ausgangslage. 


An der kleinen Drehachse befindet sich noch eine Vorrichtung, die es erméglicht, 
den Abstand der Kugel von der kleinen Drehachse zu veraéndern (hierauf beruht 
das MeBverfahren), wahrend die Kiivette rotiert. Dieses ist vorteilhaft, da man sonst 
nach jedem Anhalten der Kiivette langere Zeit (einige Minuten) warten muB, bis 
die Fliissigkeit von den Wanden der Kiivette mitgenommen als Ganzes rotiert. 
Die waagerechte Langsverschiebung des Haltestabes (Ha) ist durch einen Perlon- 
faden (P) gekoppelt mit der Auf- und Abwartsbewegung einer auf der kleinen Dreh- 
achse gefiihrten ringférmigen Scheibe (R). Diese wird zum Teil von zwei fest ver- 
bundenen Backen (B) umfaBt und ist zwischen diesen frei drehbar. Das Backen- 
stiick (B) wird von den Haltestaben (H) gefiihrt und besitzt ein Gewinde (G), in 
das von auBen und oben her ein Stab (St) eingeschraubt werden kann, wenn sich 
dieses Gewinde gerade in der Antriebsachse befindet. Hierzu sind die Achse und 
die Halterung fiir die obere Schnurlaufrolle, der obere Fiihrungsstab und das obere 
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Lagerstiick entsprechend durchbohrt. Der Abstand Kugel—kleine Drehachse 
kann indirekt an der Héhe einer Marke im eingeschraubten Verschiebungsstab (St?) 


gemessen werden. 


Das Auswechseln der Kugeln geschieht durch Auswechseln | 
verschiedener kleiner Drehachsen, die mit Haltestab, Kugel 
und Verschiebungsvorrichtung eine Einheit bilden. 


\y 5 


= Fig. 9. 


Fig. 8 u. 9. Langs- und Querschnitt der Kiivette. 


Die Kiivette ist so justiert, daB die waagerechten Fiihrungsstabe die Rotations- 
achse schneiden und die kleine Drehachse wahrend ihrer Bahnbewegung stets 


parallel zur Rotationsachse bleibt. 

Um den Einflu8 der Begrenzung der Fliissig- 
keit durch die Wande der Kiivette zu unter- 
suchen, kénnen zwei Glasplatten durch drei mit 
Nuten versehene Vierkantstiicke in verschiede- 
nen Abstanden symmetrisch zu den Fihrungs- 
staben gehalten werden (Fig. 7). 

Die Messungen verlangen Kugeln mit einer 
telativen Dichte <1. Mit diinnen, mechanisch 
noch geniigend festen Glaskugeln 14Bt sich eine 
mittlere Dichte 9, von 0,15 g/cm® erreichen. 
Die Kugeln werden aus Glasrohr geblasen, der 
Rohransatz abgesprengt, der Haltestab (Ha) an 
der so entstandenen Offnung und der gegeniiber- 
liegenden Kugelwand mit Wachs befestigt. 
GroBere Dichten werden durch eine teilweise 


Fig. 10. Die kleine Drehachse. (Der 
Strich, der den Perlonfaden P darstellt, 
ist an den Stellen seiner Umleitung und 
innerhalb des Ringes R unterbrochen.) 


Fiillung mit Wachs erreicht. Das Volumen V der Kugel wird wes zene des 


Auftriebs in Wasser ermittelt und als mittlerer paeeiadine = lene benutzt. 
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mit einer Schraubenklemme (A) gegen Federdruck in einem Abstand gehalten, 
der gerade eine leichte Drehbarkeit mit noch fester Fuhrung der kleinen Drehachse 
ermoglicht. Diese tragt waagerecht verschiebbar einen diinnen Stab (Ha, 1 mm 0), 
an dessen einem Ende die Kugel befestigt ist. Die Kugel ist also nur in Ablenkungs- 
richtung frei beweglich. Das Durchziehen der Lager der kleinen Drehachse durch 
die Kiivette entlang den waagerechten Fiihrungsstaben erfolgt mit einer Schnur 
(Zs), die am oberen Lager angreift und tiber zwei Umlenkrollen zu einer Schnur- 
laufrolle (S) fiihrt, die sich in Héhe des oberen Kiivettenrandes iiber der Antriebs- 
achse befindet. Wird bei Rotation der Kiivette diese Schnurlaufrolle von auBen 
festgehalten, so wickelt sich die Schnur auf und erteilt der kleinen Drehachse mit 


Fig. 7. Abbildung der Kiivette (1/, nattirlicher GroBe). 


Haltestab und Kugel eine konstante Bahngeschwindigkeit senkrecht zur Rotations- 
achse. Mehrere Schnurlaufrollen mit verschiedenen Durchmessern, verbunden mit | 
mehreren Moglichkeiten der Ubersetzung an der letzten Umlenkrolle (U) erlauben, 
dieBahngeschwindigkeit zu variieren. Ein zweiter Schnurzug (/ts) zu einer Schnur- 
laufrolle (S) auf der Antriebsachse unterhalb der Kiivette erméglicht in derselben 
Weise die Riickfiihrung der Kugel in ihre Ausgangslage. 


An der kleinen Drehachse befindet sich noch eine Vorrichtung, die es erméglicht, 
den Abstand der Kugel von der kleinen Drehachse zu verandern (hierauf beruht 
das MeBverfahren), wahrend die Kiivette rotiert. Dieses ist vorteilhaft, da man sonst 
nach jedem Anhalten der Kiivette langere Zeit (einige Minuten) warten muB, bis 
die Fliissigkeit von den Wanden der Kiivette mitgenommen als Ganzes rotiert. 
Die waagerechte Lingsverschiebung des Haltestabes (Ha) ist durch einen Perlon- — 
faden (P) gekoppelt mit der Auf- und Abwartsbewegung einer auf der kleinen Dreh- 
achse gefithrten ringférmigen Scheibe (R). Diese wird zum Teil von zwei fest ver- 
bundenen Backen (B) umfaBt und ist zwischen diesen frei drehbar. Das Backen- 

‘ stiick (B) wird von den Haltestaben (H) gefiihrt und besitzt ein Gewinde (G), in 
das von aufen und oben her ein Stab (St) eingeschraubt werden kann, wenn sich 
dieses Gewinde gerade in der Antriebsachse befindet. Hierzu sind die Achse und — 
die Halterung fiir die obere Schnurlaufrolle, der obere Fiihrungsstab und das obere 
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Lagerstiick entsprechend durchbohrt. Der Abstand Kugel—kleine Drehachse 
kann indirekt an der Héhe einer Marke im eingeschraubten Verschiebungsstab (S?) 
gemessen werden. 

Das Auswechseln der Kugeln geschieht durch Auswechseln | 
verschiedener kleiner Drehachsen, die mit Haltestab, Kugel 
und Verschiebungsvorrichtung eine Einheit bilden. 
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! 
Fig. 8. Fig. 9. 
Fig. 8 u. 9. Langs- und Querschnitt der Kiivette. 


Die Kiivette ist so justiert, daB die waagerechten Fiihrungsstabe die Rotations- 
achse schneiden und die kleine Drehachse wahrend ihrer Bahnbewegung stets 
parallel zur Rotationsachse bleibt. 

Um den EinfluB der Begrenzung der Fliissig- 
keit durch die Wande der Kiivette zu unter- 
suchen, kénnen zwei Glasplatten durch drei mit 
Nuten versehene Vierkantstiicke in verschiede- 
nen Abstanden symmetrisch zu den Fiihrungs- 
staben gehalten werden (Fig. 7). 

Die Messungen verlangen Kugeln mit einer 
relativen Dichte <1. Mit diinnen, mechanisch 
noch geniigend festen Glaskugeln 1aBt sich eine 
mittlere Dichte 9, von 0,15 g/cm® erreichen. 
Die Kugeln werden aus Glasrohr geblasen, der 
Rohransatz abgesprengt, der Haltestab (Ha) an sa Livesets nas ARR he 
der so entstandenen Offnung und der gegeniiber- eee Piet se am bral ae oe i 
liegenden Kugelwand mit Wachs befestigt. jnnerhalb des RingesR unterbrochen.) 
GréBere Dichten werden durch eine teilweise 
Fiillung mit Wachs erreicht. Das Volumen V der Kugel wird durch Wagung dés 
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Auftriebs in Wasser ermittelt und als mittlerer Kugelradius a = /=— benutzt. 
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Die Kugel wird vom einen Ende der Kiivette zum anderen mit konstanter 
Geschwindigkeit « bewegt. Sie passiert dabei die Drehachse der Kiivette. Die 
Zentrifugalkraft auf die Kugel ist wegen m,< my, immer auf die Drehachse hin 
gerichtet. Die Lage der kleinen Drehachse mit Haltestab und Kugel wird also erst 
nach Passieren der Rotationsachse der Kiivette instabil. Die Zentrifugalkraft 
bringt vorher die kleine Drehachse in die gewiinschte Lage. Sowie die kleine 
Drehachse die Rotationsachse iiberschritten hat, wird ihre Lage instabil, die resul- 
tierende Zentrifugalkraft wirkt im Sinne einer weiteren Auslenkung. Jetzt wird 
die Richtung des Umklappens der kleinen Drehachse bei verschiedenen Kugel- 
abstanden d beobachtet. In giinstigen Fallen laBt sich der Abstand d=d), bei 
dem die Richtung des Umklappens wechselt, auf 1 mm genau festlegen. In weniger 
giinstigen Fallen, d.h. bei kleinen Werten von u, w und a wird durch Haufung der 
Beobachtungen die gewiinschte Genauigkeit erreicht. 


Anhang. 
1. Die Navier-Stroxesschen Gleichungen lauten bei Beriicksichtigung der Trag- 
heitskrafte in einem rotierenden Bezugssystem (@ konstant) : 


dv Be 
Or gp = — Bradd + (A) d + 20m DF) + op 0% 


(v(t, 2) hydrodynamisches Geschwindigkeitsfeld). Umrechnung der Differential- 
operationen mit Beriicksichtigung der Kontinuitatsgleichung div ») = 0 fiir inkom- 
pressible Fliissigkeiten (97; const) ergibt: 


fob) v2 w? v2 ' 
Get sre p +—— [b rot] + vrot roty —2[v@]=0; eh. 
Cr | 2 2 OF 
Durch Bildung der rot zum Eliminieren von p wird hieraus: 
ov > 
POUS 7 tore OCU 7 Ser POCO ei aaron ae. (1) 


Vernachlassigt man in dieser Gleichung die ersten drei Glieder bei kleiner Zahig- 
_ keit v, kleinem » (r, ¢) oder groBem ®, so ergibt rot [p o]—> 0 zusammen mit div pb =0 
durch Ausrechnen der Komponenten 6p/6z—=0, wenn die Rotationsachse des Sy- 
stems zur z-Achse gewahlt wird. Das Geschwindigkeitsfeld hangt dann also nicht 
von z ab, d.h. es andert sich nicht in Richtung der Rotationsachse des Systems. 

2. Gilt fiir ein auBeres Kraftfeld die Vektorgleichung rot f(r,¢)=0, so ist 
f= — grad y(r, ¢); f erscheint also nicht mehr in der das Geschwindigkeitsfeld be- 
stimmenden Gl. (1), sondern verandert nur den Druck: pyi9+~ = ~9 + const 
(wie z.B. Schwer- und Zentrifugalkraft). Fiir das Feld der Corto .ts- Krafte 
f= 20 [0 | bedeutet die Bedingung f= — grad g: 


ra) 
4 ote is en ee 


— 207 vo =—, , 
v: Ox oy Oz 

andererseits wird fiir eine zweidimensionale Strémung p(y, y, t) durch v,= 6y/dy, 
Vy = — Op/Ox eine Stromfunktion p definiert. Es ist also p=20p, y + const. 
Diese Beziehung erméglicht es, sich die Druckanderung durch Corto.is-Krafte 
in einer zweidimensionalen Strémung mit Hilfe der Stromfunktion zu veranschau- 
lichen. 

Bewegt sich ein zylindrischer Kérper (Achse des Zylinders parallel -Achse) 
mit der Geschwindigkeit u in ¥-Richtung, so lauten die Randbedingungen an seiner 
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" Oberflache Oyloy=u, dyjéx=0, d.h. an der Oberflache ist popert = Uy se wlige 
Der Zylinder sei so lang, da8 der Einflu®B der Enden zu vernachlassigen ist. Der 
Cortouis-Anteil der Druckkraft der Ausweichstrsmung auf einen Abschnitt des 
Zylinders mit dem Volumen IV ist: 


— Jf peo — Peao) Mo Af = + Sp no af 
= 20m, Uw fy ty df = 20p, UV Yo = — 2[uB] mp, 


(Mo senkrecht zur Oberflache nach auBen weisender Einheitsvektor, yy Einheits- 
vektor in y-Richtung). Die normale CorrIois-Kraft auf denselben Abschnitt des 
Zylinders mit der Masse m, ist 2(u@]m,. Fir m,= My) ist die Summe beider 
Krafte Null, es erfolgt keine Ablenkung. 


Literatur. aa 
[1] SOMMERFELD, A.: Vorl. iiber th. Physik, Bd. II, S. 112. — [2] Provp- 
MAN, J.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 92, 408 (1916). — [3] Taytor, G. I.: Proc. 
Roy. Soc. Lond., Ser. A 93, 99 (1917). — [4] TayLor, G.I.: Proc. Roy. Soc. 
Lond., Ser. A 104, 213 (1923). — [5] Taytor, G.I.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 
100, 114 (1921). 
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Farbzentren in Flufspat. 
Von 
Fritz LUTY. 
Mit 10 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 10. Februay 1953.) 


Es wird gezeigt, unter welchen Bedingungen man in CaF,, in natiirlichem sowohl 

wie in synthetischem, Absorptionszentren erhalt, deren Eigenschaften mit denen 

der Farbzentren in Alkalihalogeniden vergleichbar sind. Dabei werden die Abwei- 

chungen zwischen Alteren Ergebnissen Mot~twos und neueren Ergebnissen von 
SMAKULA u.a. aufgeklart. 


$1. Vorbemerkung. 


In einem Alkalihalogenidkristall bezeichnen wir mit dem Namen 
Farbzentren nur die Trager der Bande, die allein durch einen atomar 
verteilten stéchiometrischen UberschuB des Kationenmetalles entsteht, 
und zwar entweder nur in submikroskopischen Bereichen (z.B. bei der 
photochemischen Verfarbung), oder im ganzen Kristall (wie bei der 
additiven Verfarbung, z.B. bei der Erhitzung in reduzierenden Metall- 
dampfen). 

Meist enthalten die Alkalihalogenidkristalle kleine unbeabsichtigte 
Zusatze fremder Ionen oder Molekiile. In fast allen Fallen reagiert das 
uberschiissige Alkalimetall mit diesen fremden Bausteinen. Bei diesen 
Reaktionen entstehen mannigfache Absorptionsbanden!, doch fehlen 
ihnen die einfachen charakteristischen Eigenschaften der F-Bande. Des- 
wegen vermeiden wir es, auch die Trager dieser zusatzlichen Banden als 
Farbzentren zu bezeichnen. 


§2. Aufgabe. 


Es war eine naheliegende Frage, ob auch in den Halogeniden der 
zweiwertigen Erdalkalimetalle ein stéchiometrischer UberschuB dieser 
Metalle in atomarer Verteilung Farbzentren bildet, die denen der Alkali- 
halogenide entsprechen. Fiir FluBspat, also CaFy, ist diese Frage 19342 
von Moriwo bejaht worden. Der Metalliiberschu8 wurde durch ther- 
misches Hineindiffundieren von Elektronen erzeugt, selbstverstandlich 


1 Brau, M.: Gottinger Nachr., math.-phys. Kl. 1933, 401. — Srasiw, O.: 
Géttinger Nachr., math.-phys. Kl. 1936, 1. — Pick, H.: Ann. Phys. (5) 35, 73 
(1939). — Z. Physik 114, 127 (1939). 

* Mottwo, E.: Géttinger Nachr., math.-phys. Kl. 1934, 79. 
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unter Verdrangung einer aquivalenten Menge von Halogen. Die Farb- 
zentren des Flu8spats wanderten im elektrischen Felde zur Anode. Ihre 
; ; 
>’ ry re “ » +, Oo >i a » oo » rm y } 1 | 
I ew eglichkeit hatte die gleiche GréBenordnung wie in den Alkalihaloge- 
niden. 

Die Fig.1 zeigt das von MoLtwo veréffentlichte Absorptionsspek- 
trum mit den beiden Banden, die er « und 6 genannt hat!. Die Absolut- 
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Fig. 1. Die Banden « und f eines CaF,-Kristalles, der Farbzentren enthalt, die im elektrischen Felde wandern. 
K im Bandenmaximum mindestens 10 mm7. 


Fig. 2. Das Absorptionsspektrum eines CaF,-Kristalles der mit Réntgenlicht (200 kV) verfarbt worden war. 


Fig. 3. Das Absorptionsspektrum eines CaF,-Kristalles, der bei kleiner Temperatur (520°C) additiv mit 
Ca-Dampf verfarbt worden war. Die Absorption fiir Gebiete tiber 3 eV ist wahrscheinlich deswegen kleiner 
als in Fig. 2, weil in Fig. 2 das Spektrum des Halogens unterlagert sein muB. 


werte der Absorptionskonstanten sind nicht angegeben worden, miissen 
aber nach den iibrigen Daten der Arbeit im Bandenmaximum mindestens 


10mm betragen haben. 


1 Leider sind die Buchstaben « und f 1950 von P. PRINGSHEIM und seinen Mit- 
arbeitern zur Bezeichnung ganz andersartiger Banden in Alkalihalogenidkristallen 
benutzt worden. Doch diirfte in unserem Zusammenhang keine Verwechslung zu 


befiirchten sein. 
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Bei den Untersuchungen an Alkalihalogeniden lag die Konzentration der Farb- 
zentren zwischen 1016/em? und 10!8/cm*. Im FluBspat lieBen sich Konzentrationen 
bis 102°/cm3 herstellen. Infolgedessen erreichten die Dichteanderungen, die durch 
das Anionendefizit entstehen, die GréBenordnung 1%. 

Als nachste Veroffentlichung erschien eine Arbeit aus der PRZIBRAM- 
schen Schule?; in ihr wurden FluBspatstiicke sehr verschiedener Her- 
kunft mit energiereicher Strahlung verfarbt, und im sichtbaren Bereich 
Banden gefunden, fiir deren Maximum die Energiewerte in Tabelle 4 
zusammengestellt sind. 

In den letzten Jahren wurden diese Versuche von A. SMAKULA? auf- 
genommen und erweitert. Ihre Ergebnisse sind in Fig. 2 graphisch dar- 

gestellt. Sie sind durch weitere 

Tabelle 1. Energie dey Bandenmaxima in —amerikanische Messungen besta- 
CaF, nach Radiumdurchstvahlung. tigt moiaa 
Die optischen Messungen 


3,14eV | 2,10 eV : 
nae | OE Mo.ttwos (Fig.1) und die op- 
3,22eV | 2,04 eV tischen Messungen SMAKULAs 
a 2,08 eV : . : : 
| 2 2, 
rane Stet (Fig. 2) passen offensichtlich nicht 
05 6V" | 2,10 eV zusammen. Versuchsfehler waren 
ee ae 
Mittel: 3,14eV | Mittel: 2,07 eV beidiesen erfahrenen Beobachtern 


nicht zu erwarten. Daraus ergab 
sich die Aufgabe, den Grund fiir die Abweichungen zwischen beiden 
Autoren aufzufinden und klarzustellen, unter welchen Bedingungen die 
von MoLL_wo gefundenen Farbzentren in FluBspat auftreten. 


$3. Technische Einzelheiten. 

Die Kristallplatten wurden teils aus natiirlichem, teils aus synthe- 
tischem FluBspat amerikanischer Herkunft herausgeschnitten*. Beide 
Kristallsorten waren vollig klar und farblos. 

Die Verfarbung im Ca-Dampf erfolgte in Supremax-Glasbomben bei 
Temperaturen zwischen 500 und 700°C. Fiir die Verfaérbung mit 
Réntgenlicht wurde eine W-Antikathode benutzt (5-104V, 18- 10-3Amp, 
etwa 20 Std). Zur Politur der Kristalle diente das technische Praparat 
, Uni-oxyde“ auf einer ebenen Pechfliche. 

Die Absorptionsmessungen wurden mit einem Doppelmonochromator 
und Vakuum-Photozellen ausgefiihrt, im Ultraroten mit einem Elek- 
tronenvervielfacher. Fiir Messungen bei kleinen Temperaturen wurde 
der seit Jahrzehnten iibliche Kihltopf benutzt. 

1 Eysank, E.: Wien. Ber. 145, 385 (1936). 

2 Smakura, A.: Phys. Rev. 77, 408 (1950). 

° BaRILeE, S.: J. of Chem. Phys. 20, 297 (1952). 

4 Fiir die freundliche Uberlassung der Kristalle sei Herrn Prof. L. BERGMANN 
in Wetzlar verbindlichst gedankt. Das Herstellungsverfahren der Kristalle ist 


beschrieben von C. STocCKBARGER [J. of Opt: Soc: 39, 734 (1949); Disc. Farad. 
Soc. 5, 294 (1949)]. 
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$4. MeBergebnisse bei Verfarbung mit Rontgenlicht. 


Die Messungen SMAKULAs lieBen sich ohne weiteres reproduzieren. 
Es lohnt nicht, einzelne Reihen graphisch darzustellen, weil die Absorp- 
tionsspektra in allen Fallen mit Fig. 2 iibereinstimmten. Das galt sowohl 
fiir nattirliche wie fiir synthetische Kristalle. Nur ergaben einige natiir- 
liche Kristalle wesentlich gréBere Absorptionskonstanten! K als synthe- 
tische. Bei einer Photonenenergie von 3,1 eV konnte K—2mm_~ er- 
reicht werden, bei synthetischen nur die GréBenordnung 0,1 mm7. 
Bemerkenswert war (insbesondere auch im Hinblick auf §7), genau wie 
bei den amerikanischen Arbeiten, die Lange der erforderlichen Durch- 
strahlungszeit (zuweilen 10 Std und dariiber). 


$5. Messungen an additiv verfarbten kolloidfreien Flupspat. 


Wir beginnen mit einem Kristall, der nur einen kleinen UberschuB 
von neutralem Ca enthielt. Er war bei 520°C im Ca-Dampf verfarbt 
worden. Der Kristall war blau, vollig klar, frei von TyNDALL-Streuung 
und daher frei von Kolloid. 


Die Fig.3 zeigt sein Absorptionsspektrum. Es ist unabhiangig davon, 
ob der kolloidfreie Kristall von hoher Temperatur langsam auf Zimmer- 
temperatur abgekiihlt oder ob er abgeschreckt worden ist. In beiden 
Fallen bekommt man die gleichen Banden wie bei der Verfarbung mit 
Roéntgenlicht (Fig.2). Das bisher nur fiir Verfarbung mit energiereicher 
Strahlung bekannte Absorptionsspektrum des CaF, 1aBt sich also auch 
mit additiver Verfarbung erhalten. SMAKULAs Ergebnisse sind nicht 
nur bestatigt, sondern auch auf den Fall additiver Verfarbung erweitert. 
Bei dieser Verfarbungsart kann man sogar wesentlich héhere Absorptions- 
konstanten erreichen, als bei der Herstellung der Banden mit Réntgen- 
licht. — AHerdings wird im §7 gezeigt werden, daB es sich in der Fig. 2 
nicht um Farbzentren des FluBspates handelt, sondern um etwas anderes. 


§ 6. Messungen an additiv verfarbtem, kolloidhaltigen Flupspat. 


Verfarbt man die Kristalle additiv bei gréBeren Temperaturen und 
Dampfdrucken, so bleiben nach langsamer Abkithlung die in den Fig. 2 
und 3 auftretenden Maxima erhalten, doch unterlagert sich ihnen ein 
breiter Untergrund; das zeigen die beiden Kurven JJ und J/J in Fig. 4. 
Der Untergrund riihrt, wie eine gleichzeitig auftretende TyNDALL-Streu- 
ung zeigt, von Kolloiden her. Zum Vergleich ist unten in Fig. 4 die 
Kurve J eines kolloidfreien Kristalles eingezeichnet. 


1 Definiert durch die Gleichung W = = Wy e —Kad (Ww Spareeta ep W, eintre- 
tende Strahlungsleistung, d Schichtdicke). 
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97. Folgerungen. 


Aus den in den §§ 4 bis 6 beschriebenen Tatsachen ist zu folgern, 
daB die in den Fig.2 und 3 auftretenden Banden an die Anwesenheit 
irgendwelcher ,,Zusdtze‘‘ gebunden sind, die nur in begrenztem Betrage 
zur Verfiigung stehen. Uber die Natur der ,,Zusatze“ soll noch gar nichts 
ausgesagt werden. Man kann aufer an gitterfremde Molekiile oder Ionen 
auch an abnorm gebaute oder gestérte Gitterbereiche denken. — Ist 
der Zusatzbestand durch Bindung von Ca erschépft, so kénnen die 
Banden in den Fig. 2 und 3 nicht mehr wachsen!. 

LaBt man dann bei additiver Verfarbung noch weiteres Ca (durch 
Elektronendiffusion) in den Kristall eintreten, so bildet dies bei groBer 
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Fig. 4. Absorptionsspektra von CaF,-Kristallen (gleiches Material), die bei verschiedenen Ca~-Dampfdichten 
verfarbt worden sind. Die Absorption des kolloidfreien Kristalles (Kurve J) ist kleiner als in Fig. 3, bei der 
anderes Material benutzt war. 


Temperatur atomar verteilte Zentren. Beim langsamen Abkithlen 
flocken diese Zentren zu lichtstreuenden Kolloiden zusammen. 


Mit Roéntgenlicht hat man bisher Farbzentren, mit den Banden & und f nicht 
herstellen kénnen. Man erreicht noch nicht die erforderlichen Konzentrationen 
des Ca. Dafiir fehlt in den bisher benutzten Kristallen noch ein geeigneter Sen- 
sibilisator, der das bei photochemischer Zersetzung entstehende neutrale Fluor 
unschadlich macht und die Rekombination Ca-+2F = Cat Fy verhindert?. 


$8. Weitere Messungen an additiv verfdrbtem, kolloidhaltigen FluBspat. 


Die Messungen in §6 betrafen, wie betont, langsam abgekiihlte 
kolloidhaltige Kristalle. Ein véllig anders Bild erhalt man, wenn man 


* Man vgl. die Fig. 2 in der Dissertation von F. W. KLernscHrop [Ann. Phys. 
(5) 27, 97 (1936)]. 

* J. H. Scnurmann, R. J. GINTHER und R. D. Krrk [J. of Chem. Phys. 20, 
1966 (1952)] haben CaF,-Kristalle gemeinsam mit Alkalifluoriden in Helium bei 
1200° erhitzt und dann mit Réntgenlicht verfarbt. Dadurch haben sie die Absorp- 
tionskonstante rund vervierfachen’ und die Gestalt des Spektrums (Fig. 2) ver- 
andern kénnen. Von den dabei am meisten hervortretenden Banden liegt die bei 
3,35 eV gelegene nicht weit von der von den Autoren nicht erwahnten g-Bande 
MOLLWos. 
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kolloidhaltige Kristalle abschreckt. Das zeigt die Figurenfolge 5 bis 7 
Alle 3 Figuren haben den gleichen OrdinatenmaBstab. Die Fig. 5 aut 
das Absorptionsspektrum A des langsam abgekitihlten Kristalles on 
Fig. 6 das Spektrum B des gleichen Kristalles in abgeschrecktem Zu- 
stand. Die Fig. 7 gibt die Differenz C der Absorptionsspektren B und A. 
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Photonenenergie 
Fig. 5. Absorptionsspektrum eines langsam abgekiihlten kolloidhaltigen CaF,-Kristalles. 
Fig. 6. Desgleichen nach Abschrecken, 
Fig. 7. Die durch Abschrecken entstandene zusatzliche Absorption mit den Banden « und f. 


Fig. 8. Desgleichen bei — 180° gemessen. 


Das Ergebnis ist eindeutig: Man erhalt die beiden von MoLtwo be- 
schriebenen Banden « und f. (Die Differenzbildung wird iiberflissig, 
wenn die Maxima der Kurve B die der Kurve A an Hohe tiber dem 
Untergrund weit iibertreffen. Das ist offenbar bei Mortwo der Fall 
gewesen; er hat ja mit sehr hohen Ca-Konzentrationen gearbeitet.) 
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Die Fig. 8 entspricht der Fig. 7, nur sind die Messungen bei — 180°C 
ausgefiihrt worden. Auch hier wird Mottwos Ergebnis bestatigt: Die 
beiden Banden werden schmialer und verschieben sich in Richtung kur- 
zerer Wellenlangen. 


Die durch Abschrecken hergestellten Banden « und f existieren also 
unabhangig von den in Fig.3 dargestellten Banden. Sie tiberlagern sich 
diesen Banden dann, wenn beim Abschrecken kolloidhaltiger Kristalle 


ein hinreichender Ca-Vorrat zur Bildung atomarer Zentren zur Verfiigung 
steht. 


§9. Zur Deutung der Banden « und fp. 


MoL.iwo hat 1934 die beiden Banden « und f beschrieben, ohne sich 
auf ihre Zuordnung festzulegen. Inzwischen hat man bei den Alkali- 
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Phoronenenergie 
Fig. 9. Die Banden « und f wie in Fig. 7, jedoch gemessen an einem anderen Kristallstiick. 


Fig. 40. Desgleichen, nachdem die Bande #8 durch Lichteinstrahlung (8 min) teilweise ausgebleicht worden 
ist. Nach weiteren 20 min ist die Bande f ganz verschwunden. 


halogeniden die langwelligen Begleiter der F-Banden, die OTTMER! 
schon 1928 gefunden hat, naher untersucht. Dabei ist eine ganze Reihe 
von Banden aufgetreten, die teilweise auffallend schmal sind. Man hat 
sie den Vorstufen der Kolloidbildung zuzuordnen versuecht?. Es liegt 
nahe, die Bande « mit der Bande F der Alkalisalze in Parallele zu setzen, 
die Bande f mit der Bande des kleinsten Kolloides, fiir deren Maximum 


1 OttmeER, R.: Z. Physik 46, 798 (1928). — Mrescuer, E.: Gottinger Nachr., 
math.-phys. Kl. 1933, 329, Abb. 2. 

2 F. Seitz [Rev. Phys. 18, 384 (1946)] berichtet iiber eine ungedruckte Disser- 
tation von J. P. MoLnar und St. Petrorr [Z. Physik 127, 443 (1950)] iiber seine 
1944 abgeschlossenen Versuche. 


3 Vgl. dazu MitcHELL, J. W.: Photographic Sensitivity, S. errant Basecis 
Butterworth Scient. Publications Ltd. 1951. 
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MarG. MAYERL nach der Mikrschen Theorie ] = 525 mp berechnet 
hat*. Zur Priifung kann man photochemische Versuche hinzunehmen. 

Ein erstes Beispiel findet man in den Fig. 9 und 10. Es zeigt, wie 
man die Bande f durch Einstrahlung verkleinern (und bei weiterer Ein- 
strahlung ganz entfernen) kann, allerdings mit einer deutlichen Riick- 
wirkung auf die Bande x. Damit wird verstindlich, warum in der Fig. 1 
die Bande f niedriger ist, als die Bande «: Das tritt immer ein, wenn 
man die Kristalle nicht ausschlieBlich im verfinsterten Raum untersucht. 

Als zweites Beispiel sei erwahnt, daB man auch die Bande « durch 
Lichtabsorption langsam abbauen und dabei Kolloide erzeugen kann. 

Derartige photochemische Untersuchungen miissen systematisch, vor 
allem bei verschiedenen Temperaturen, durchgefiihrt werden. 


Zusammenfassung. 


1. Stellt man in FluBspat einen Ca-Uberschuf mit kleiner Konzen- 
tration her, so erhalt man die in den Fig. 2, 3 und 4 J dargestellten 
Spektra: Der Ca-Uberschu8 wird von irgendwelchen noch unbekannten 
,Zusatzen“‘ des Kristalles (§ 7) gebunden. 

2. Wenn die Konzentration des Ca-Uberschusses groB gemacht wird 
und die Konzentration der ,,Zusatze“ tiberschreitet, so entstehen bei 
groBen Temperaturen Farbzentren, die im elektrischen Feld genau so 
wandern, wie die der Alkalihalogenide. Sie lassen sich durch Abschrecken 
auf Zimmertemperatur in atomarer Verteilung erhalten. Die Fig. 7 und 8 
zeigen die Spektra der Farbzentren allein, die Fig. 6 hingegen noch 
unterlagert von den Banden der Zusatzbindungen. Die beiden Banden 
sind 1934 von MoLLWo « und f genannt worden”. Die Frequenzen ihrer 
Maxima verhalten sich wie |/2:1. 

3. Beim langsamen Abkiihlen flocken die Farbzentren wie bei den 
Alkalihalogeniden zu Kolloiden zusammen. Ihr breites, ziemlich struk- 
turloses Spektrum unterlagert sich den Banden der Zusatzbindungen 
(Fig. 4). 

4. Die Zuordnung der Banden « und $ muB durch photochemische 
Beobachtungen bei verschiedenen Temperaturen untersucht werden (§9). 


-Herrn Prof. Dr. R. W. Pout und Herrn Dozent Dr. H. Pick danke 
ich fiir die Anregung zu dieser Arbeit. 

Die Durchfiihrung dieser Arbeit wurde durch Hilfsmittel der Deut- 
schen Forschungsgemeinschaft wesentlich geférdert. 


Gottingen, I. Physikalisches Institut. 


1 Mayer, M.: Wien. Ber. math.-nat. Kl., Abt. Ila 160, 31 (1951), Abb. 4. 
2 Vgl. die FuBnote 1 auf S. 597. 
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Die Lage der V-Banden 
in Alkalihalogenid-Mischkristallen. 


Von 
G. MIESSNER und H. PICK. 
Mit 7 Figuren im Text. 
‘(Eingegangen am 12. Februar 1953.) 


Die Arbeit enthalt Untersuchungen tiber die Lage der photochemisch erzeugten 

V-Banden in den beiden Mischkristallreihen KCI—RbCl und KCl—KBr bei + 20°C 

und —183°C. Sie zeigt, daB sich die V-Banden in ihren Eigenschaften deutlich 

von der F-Bande unterscheiden. Besonders iibersichtlich ist das Verhalten der 

V,-Bande. Ihre Lage wird nicht durch die Gitterkonstante, sondern durch die 
; Anionen des Gitters bestimmt. 


§1. Aufgabe und Ubersicht. 


Bei Anwesenheit von neutralem Halogen in Alkalihalogenidkristallen 
beobachtet man Absorptionsbanden, fiir die 1946 der Name V-Banden 
eingefiihrt worden ist!. Fiir die erste Untersuchung solcher Banden 
(1937)? wurde ein stéchiometrischer Halogeniiberschu8 durch Erhitzen 
des ganzen Kristalles im Halogendampf erzeugt: Additive Farbung. In 
spateren Untersuchungen hat man dieses neutrale Halogen durch photo- 
chemische Zersetzung mit Hilfe energiereicher Strahlung hergestellt?. 
Dabei hat sich die Zahl der Banden erheblich vermehrt. AuBerdem hat 
sich ergeben, daB es wesentlich von der Temperatur der Durchstrahlung 
abhangt, welche der V-Banden entstehen. Bei der Zuordnung der ein- 
zelInen Banden zu bestimmten Tragern ist man bisher nicht tiber die 
ersten tastenden Versuche herausgekommen. Die vorliegende Arbeit 
soll deshalb das Beobachtungsmateria) durch Untersuchungen an ver- 
schiedenen Mischkristallreihen erweitern. 


$2. Das Kristallmaterial und die MeBmethoden 


waren die gleichen wie bei den Untersuchungen tiber Farbzentren in 
Alkalihalogenid-Mischkristallen. _Wiederum war das analysenreine 
Ausgangsmaterial nicht von den letzten Spuren fremder Stoffe befreit 


* Seitz, F.: Rev. of Mod. Physics 18, 384 (1946). 

* Mottwo, E.: Ann. Phys. (5) 29, 407 (1937). 

* Mornar, J. P.: Diss. Massachusetts Inst. of Technology 1944. —- ALEXAN- 
DER, J., u. E. E. SCHNEIDER: Nature, Lond. 164, 653 (1949). — DorEnporr, H., 
u. H. Pick: Z. Physik 128, 166 (1950). — CasvEr, R., P. PRINGSHEIM u. PH. Yu- 
STER: J. Chem. Physics 18, 887, 1564 (1950). — Burstetn, E., u. J. J. OBERLY: 
Phys. Rev. 79, 903 (1950). — DorEnporr, H.: Z. Physik 129, 317 (1951). 
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worden. Das ist vielleicht bei allen Bemithungen zur Deutung der kurz- 
welligen Banden zu beachten. Von allen Kristallen wurde die Gitter- 
konstante réntgenographisch bestimmt und daraus auf das Mischungs- 
verhaltnis geschlossen. 


§ 3. Mepergebnisse. 


Die Kristalle wurden zunachst bei Zimmertemperatur mit Rontgen- 
licht durchstrahlt. Die Fig.1 zeigt die Ergebnisse an einer Misch- 
kristallreihe mit gemeinsamem Anion, nadmlich Cl-. Beim Ubergang 
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Fig. 1. Absorptionsspektren yon KCI—RbCI-Mischkristallen nach photochemischer Verfarbung durch - 
Rontgenlicht (5-104 V, 30mA, 0,5 Std) bei + 20°C. 


von reinem KCl zu reinem RbCl findet man neben den F-Banden im 
sichtbaren Teil des Spektrums nahezu gleichgestaltete Banden zwischen 
5 und 6eV. Sie wandern innerhalb der Mischungsreihe ahnlich wie die 
F-Bande um etwa 0,3 eV in Richtung langerer Wellen. Diese Banden 
werden dem Chlor in irgendeiner noch unbekannten Gitterbindung zu- 
geordnet. 

In Fig. 2 wird in einer Mischkristallreihe das Kation, K* konstant 
gehalten und das Anion Cl~ fortschreitend durch das Anion Br~ ersetzt. 
Dabei verschwinden die Chlorbanden zwischen 5 und 6 eV und an ihre 
Stelle treten die Brombanden zwischen 4 und § eV. Die F-Bande dagegen 
zeigt das gleiche Verhalten, wie bei der KCI—RbC1-Mischkristallreihe. 


vor Vertarbun 
nach Vertarbung 


In 
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Bei der Fortfiihrung der Versuche wurde die Bestrahlung bei der 
Temperatur der fliissigen Luft vorgenommen. Die Fig.3 gibt ein 
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Fig. 2. Absorptionsspektren von KCI—KBr-Mischkristallen nach photochemischer Verfarbung bei ++ 20°C. 
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Fig. 3. Absorptionsspektrum eines KBr—KCl-Mischkristalles nach photochemischer Verfarbung bei — 183°C. 


Fig. 4. Die V,-Bande in KCI—RbCI-Mischkristallen nach photochemischer Verfarbung bei — 183° C 
MeBtemperatur — 183°C, 


Beispiel fiir einen KCI—KBr-Mischkristall. Das Absorptionsspektrum ist 
einfacher als in den Fig. 1 und 2. Vor allem tritt unweit der Farb- 
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zentrenbande die aus friiheren Arbeiten bekannte V,-Bande auf. Dieser 
V,-Bande gelten nun die weiteren Beobachtungen in vollstandigen Misch- 
kristallreihen. Zunachst wird in Fig. 4 das Anion (Cl-) konstant gehalten 
und KCl mit RbCl vermischt. Man bekommt in den drei Teilbildern 
K, -Bonde in der Fig. 4 die gleiche Lage fiir die V,-Bande. 
eel tontocen Sie wird offensichtlich allein durch das Chlor 
VOL ee ae bestimmt. 
KCl ren gt . ; ry , 

; In Fig. 5 ist der Ubergang von KCl nach 
woof KBr mit insgesamt sechs Teilbildern dargestellt. 
sso —|~CtC‘ Es:s«swird also das Kation konstant gehalten. 
(1:1 sreh— Dabei verschiebt sich das Maximum der Vi- 
aie oe Bande stetig von 3,48 bis 3,02eV. Dieser Zu- 
Leb 1 | sammenhang zwischen der Lage der V,-Bande 

| und dem Mischungsverhdltnis (erschlossen aus 
der Gitterkonstanten) ist noch einmal getrennt 
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Fig. 5. Fig. 6. 


Fig. 5. Die V,-Bande in KCI—KBr-Mischkristallen nach photochemischer Verfarbung bei — 183° C, 
Me8temperatur — 183° C. 
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Fig. 6. Die Lage der V,-Bande in KCI-KBr-Mischkristallen bei — 183° C in Abhangigkeit vom 
Mischungsverhaltnis. ; 


in Fig. 6 dargestellt. Besonders auffallig ist der Einflu8 der zweiten 
Komponente in der Nahe der reinen Phase. 


§ 4. Folgerungen. 

Die Beobachtungen iiber die Lage der V-Banden in Mischkristallen 
lassen einen Vergleich zwischen den verschiedenen Absorptionsbanden 
in Alkalihalogenidkristallen als lohnend erscheinen: pet 

Die F-Bande der Alkalihalogenide ist unabhangig von der chemischen 


Zusammensetzung des Gitters. Ihre Lage wird nur durch die Gitter- 
konstante bestimmt: »-d%=const. Man vergleiche RbCl und KBr. 
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Beide Kristalle haben die gleiche Gitterkonstante, die F-Banden legen 
an der gleichen Stelle des Spektrums. Die F-Bindung muB als eine 
fiir die Gitterperiodizitat charakteristische Elektronenbindung ange- 
sprochen werden. 

Demgegeniiber die héheren V-Banden. Sie verschieben sich zwar 
auch mit der Gitterkonstanten, wie das System KC]—RbCI (Fig. 1) er- 
kennen laBt. Man kann aber deutlich Chlorbanden von Brombanden 
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-Fig. 7. Ubersichtsbild iiber die Lage der F-Banden und der V,-Banden in reinen Kristallen 
,und in Mischkristallen. 


unterscheiden (Fig.2). In diesen Bindungen spiegelt sich also das Halo- 
gen des Gitters in charakteristischer Weise wieder. 


Die V,-Bande spielt eine besondere Rolle. Die Gitterkonstante geht 
nicht mehr unmittelbar ein, wie der Ubergang von KCl zu RbCl erkennen 
laBt (Fig. 4). Wieder hat jedes Halogen eine eigene V,-Bande. Be- 
merkenswert ist aber die Verschiebung der V,-Bande beim Mischen der 
Anionen, KCl -+ KBr (Fig. 5 und 6). Diese kontinuierliche Verschiebung 
mit dem Mischungsverhaltnis laBt eine Beeinflussung der V,-Bindung 
eines Halogens durch die Anwesenheit eines anderen Halogens erkennen. 
Dabei bleibt offen, ob dieser Einflu8 tiber mehrere Gitterbausteine hinweg 
besteht, oder ob die V,-Bindung bevorzugt in der Nachbarschaft ge- 
mischter Anionen zustande kommt. 


Fiir die beiden einfachen Banden V, und F ist das Ergebnis noch 
einmal in einer schematischen Figur (7) zusammengefaBt. 


a 
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Zusammenfassung. 


Unter den Absorptionsbanden, die man durch neutrales Halogen 
_ erhalten kann, zeichnen sich die V,-Banden vor den iibrigen durch ein 

einfaches Verhalten aus: In reinen Kristallen und in Mischkristallen mit 
_ nur einem Anion hingt die Lage der V,-Bande nur von diesem Anion ab. 
In Mischkristallreihen, in denen ein Anion allmahlich durch ein anderes 
ersetzt wird, vollzieht sich ein stetiger Ubergang. 

Auch die héheren V-Banden sind fiir das betreffende Halogen 
charakteristisch. Ein kontinuierlicher Ubergang bei allmahlichem Aus- 
tausch des Anions scheint jedoch nicht zu bestehen. 

Demgegeniiber erscheint die F-Bande wieder als Absorptionsbande, 
deren Lage ausschlieBlich durch die Gitterkonstante bestimmt ist. 


Herrn Prof. Dr. R. W. Pout danken wir fiir fordernde Anteilnahme 
bei der Ausfiihrung der Arbeit. Der Deutschen Forschungsgemeinschaft 
sei an dieser Stelle fiir apparative Hilfe gedankt. 


Géttingen, I. Physikalisches Institut der Universitat. 
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Oberflichenstrukturen beim Verdampfen 
von Alkalihalogenid-Einkristallen. 


Von 
E. Kern und H. Pick. 


Mit 12 Figuren im Text. 
(Eingegangen am 19. Februar 1953.) 


Fiir optische und elektrische Untersuchungen von Alkalihalogeniden -spielt die 
thermische Vorgeschichte der Kristalle eine groBe Rolle. Das gilt insbesondere 
dann, wenn man diinne Kristallschichten bei hohen Temperaturen untersucht. 
Um einen Einblick in die Vorgange bei hohen Temperaturen zu gewinnen, wurden 
die Veranderungen der Oberflachen von Einkristallen beim Verdampfen an Luft 
untersucht und dabei verschiedene Oberflachenstrukturen beobachtet. Die Fig. 1—3 
und 5—11 beziehen sich auf 4uBere Oberflachen, die Fig. 12 auf die grébste Form 
einer ,,inneren Oberflache“, einen mikroskopischen Spalt. 


&§ 1. Einleitung und zusammenfassende Ubersicht. 


Beim Erhitzen von Einkristallen aus Alkalihalogeniden verandern 
sich die Spaltflachen durch Verdampfung an Luft in charakteristischer 
Weise. Je nach der benutzten Temperatur kénnen drei verschiedene 
Oberflachenstrukturen entstehen: Eine ,,rechtwinklige Lamellenstruktur“‘ 
bei tieferen Temperaturen bis etwa 50° C unterhalb des Schmelzpunktes 
(Fig.1), eine ,,kreisf6rmige Lamellenstruktur‘‘ in der Nahe des Schmelz- 
punktes (Fig.3) und eine ,,diagonale Ubergangsstruktur“ in einem 
schmalen, dazwischen legenden Temperaturbereich (Fig. 2). Ihnen 
gemeinsam ist der Aufbau aus terrassenférmig angeordneten 10-3 bis 
10-4 mm dicken Schichten, welche durch glatte (100)-Ebenen begrenzt 
werden. Eine genauere experimentelle Untersuchung und Bekannt- 
machung dieser Erscheinung ist die Aufgabe der vorliegenden Arbeit. 


§ 2. Experimentelle Einzelheiten. 
Es wurden Einkristalle aus KCl, KBr, NaCl und Mischkristalle aus 
70 Mol-% KBr +30 Mol-% KCl benutzt. Die Untersuchungen wurden 
bei NaCl an natiirlich gewachsenen, bei den anderen Substanzen an 
kiinstlichen, aus der Schmelze gezogenen Einkristallen angestellt. 


Zur Temperung diente ein elektrischer Réhrenofen mit elektrischer — 


Temperaturregelung. Die Verdampfung konnte durch Abschrecken der 


Kristalle auf einer Kupferplatte plétzlich beendet und so die bei hoher _ 


Temperatur entstandene Struktur fixiert werden, 


Fiir die optische Beobachtung eignete sich besonders gut ein Phasen- 


kontrastmikroskop bei etwa 65facher VergroBerung. Daneben bewahrte 


eae’, 


— 


: 
\ 
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sich die Hellfeldbeobachtung von schrig bedampften Oberfléchen und 
fir eine rasche Durchmusterung die Beobachtung in schréag durch- 
fallendem Licht. 


Fig. 4. fig. 2. Fig. 3. 
Fig. 1. Die ,,rechtwinklige Lamellenstruktur“ yon KBr. Nach 2sttindiger Temperung an Luft bei 650° C. 
7Ofache VergroBerung. Aufnahme mit Phasenkontrastmikroskop (desgleichen die Fig. 2, 3, 5—8 und 11). 


Fig. 2. Die ,,diagonale Ubergangsstruktur“ von KBr. Nach 1,5stlindiger Temperung bei 690° C. 
58fache VergroBerung. 


Fig. 3. Die ,,kreisformige Lamellenstruktur“ von KBr. Nach 0,5stiindiger Temperung bei 730°C. 67fache 
VergréBerung. Die konzentrischen Lamellensysteme sind Lécher! (Die diffusen hellen Kreise riihren von der 
Unterseite des Kristalles her.) 


Um die Bewegungsvorgange auf der Oberflache wahrend der Tem- 
perung verfolgen zu kénnen, wurde ein heizbarer Objekttisch konstru- 
iert, dessen Einzelheiten der Fig. 4 
entnommen werden k6nnen. 


Objektiv 


Ein Teil dieser Beobachtungen 
wurde kinematographisch festgehal- 
ten. Dazu diente eine 16 mm Kzino- 
kamera, die auf das Mikroskop auf- 
montiert wurde. Eine geeignete Zeit- 
raffung zwischen 3fach und 130fach 
erwies sich vor allem bei den tieferen 
Temperaturen als zweckmaBig. 


Im Elektronenmikroskop wurden 


die Oberflachen auf feinere Struk- ‘Fig. 4. Heizbarer Objekttisch. K Kristall von 
etwa 4x4x0,6mm Kantenlange; Q Quarzunter- 


tureinzelheiten bis hinab in die lage; P Kaolinplatte; H verkittete Heizwicklung, 


GroBenordnung von 100A unter- Jor er Tincen; [ Luftstrom eur Kuhlong 
sucht (Siemens - Elektronenmikro- der Linsen; T Objekttisch. 

skop UM 100 a). Dazu wurden Ab- 
drucke der Oberflachen hergestellt durch Schragbedampfung mit Al, 


Verstarkung mit SiO und Ablésung der Folie in Wasser. 


kondensor 


sae ‘~ 
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Die Untersuchungen dienten vor allem der Ermittlung folgender 
Beziehungen: 

a) EinfluB der Temperungszeit auf die Ausbildung der Oberflachen- 
struktur bei festgehaltener Temperatur. 

b) Abhangigkeit der Oberflachenstruktur von der Temperungs- 
temperatur. 

c) Umwandlung der Struktur bei Temperaturwechsel. 


{ B 


a b c 


Fig. Sa—c. Entstehung einer ,,rechtwinkligen Lamellenstruktur“ an KCl. VergroBerung 64fach. a Die 

frische Spaltflache wurde mit einer Rasierklinge geritzt (AA) und mit zwei Einstichen (B) versehen. b Nach 

15 min bei 700°C. Die Ausbildung der Lamellen ist an den Verletzungen bereits stark fortgeschritten. 

c Nach 14 Std bei 700°C. Die Ritzspur und der untere Einstich sind fast verschwunden, die Terrassenflachen 
sind glatt. 


§ 3. Experimentelle Ergebnisse. 

Die Ausbildung der Oberflachenstrukturen wurde in einem Tem- 
peraturbereich von etwa 100°C unterhalb des Schmelzpunktes be- 
obachtet. Sie dauert im unteren Teil dieses Bereiches viele Stunden, 
in der Nahe des Schmelzpunktes dagegen nur wenige Minuten. Sie 
beginnt in allen Fallen in der Weise, da8 in zufallig vorhandene, irgend- 
wie orientierte Oberflachenstufen der frischen Spaltflache ,,Lécher“ ein- 
gefressen werden, von denen aus der Verdampfungsvorgang fortschreitet. 
An Verletzungen der Kristalloberflache verdampft der Kristall besonders 
lebhaft. Unebene Flachenteile werden zu (100)-Ebenen geglattet. Sobald 
Lamellen gebildet sind, findet die weitere Verdampfung an den Lamellen- 
randern statt. Der Abbau einer Lamelle geht um so schneller vor sich, 
je flacher sie ist. Die niedrigen Stufen holen dabei die gréberen ein und 
vergroBern deren Hodhe. Leichte Verletzungen der Kristalloberflaiche 
werden im Laufe von Stunden ginzlich beseitigt. Jedoch fiihrt die 
Verdampfung niemals zu einer vollkommenen glatten, strukturlosen 
Oberflache, sondern es stellt sich eine ,, femper-Endform“ ein, die immer 
eine groBe Zahl von Lamellen enthalt. Sie werden zwar durch Ver- 
dampfung abgebaut, aber fortlaufend durch neu entstehende ersetzt. 
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Bei den tieferen Temperaturen entsteht auf diese Weise eine , vecht- 
winklige Lamellenstruktur’ (Fig.5). Die Lamellenrinder verlaufen streng 
parallel der (100)-Richtung und stehen senkrecht aufeinander. Die 


a b c 


Fig. 6a—c. Entstehung einer ,,diagonalen Ubergangsstruktur‘‘ an KCl. VergréBerung 64fach. Die (100)- 

Richtungen verlaufen parallel den Bildkanten. a Die frische Spaltflache wurde geritzt (4A) und mit zwei 

Einstichen (B) versehen, zwischen den Einstichen ein leichter Kratzer. b Nach 40 min bei 735° C. Die Aus- 

bildung der Lamellen mit vorwiegend ,,diagonaler‘“‘ Begrenzung ist an den Verletzungen bereits stark fort- 

geschritten. c Nach 95 min bei 735°C. Die Verletzungen sind weitgehend durch Abbau ausgeheilt, die 
Flachendiagonale tritt stark hervor. 


Kanten der Stufen sind ebenfalls rechtwinklig ausgebildet. Die Temper- 
Endform wird erst nach vielen Stunden erreicht. 


Fig. 7a—c. Entstehung einer,,kreisformigen Lamellenstruktur“‘ an KBr. VergroBerung 64fach. a Die frische 

Spaltflache mit zwei Ritzspuren (A, A). b Nach 12 min bei 720° C, starke Lamellenbildung. c Nach 47 min 

bei 720° C. (Vor der letzten Temperung ist der Kristall in (100)-Richtung gesprungen. Dayon stammt die 
dunkle Linie C.) 


In einem anschlieBenden, mittleren Temperaturbereich entwickelt 
sich eine ,,diagonale Ubergangsstruktur’’ (Fig. 6). Der Entwicklungs- 
vorgang entspricht dem der rechtwinkligen Struktur, jedoch sind 
die Lamellen nicht so klar ausgebildet und die Rander nur teilweise 
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gerade Linien. Eine Bevorzugung der Flaichendiagonalen, (110)-Rich- 
tung, ist unverkennbar. Die Stufenkanten sind abgeschragt, wie sich 
aus elektronenmikroskopischen Beobachtungen ergibt. Die Entwick- 
lung bis zur Temper-Endform dauert etwa eine Stunde. 


Fig. 8a—c. Ausziige aus den Filmaufnahmen, Bildausschnitt 1,0 x0,7mm. a KCl, 720°C, Gesamtdauer 3 Std. 
b KCl, 730°C, Gesamtdauer 15 min. c KCl, 750°C, Gesamtdauer 15 min. 


Sehr viel eindeutiger ist wieder das Bild der ,,kretsfé6rmigen Lamellen- 
struktur“ (Fig. 7), die im oberen Temperaturbereich, nahe dem Schmelz- 
punkt, entsteht. Die Lamellenrander sind Kreisbégen. Die Kanten sind 
abgerundet. In dem Schichtlinienbild ist keine Richtung mehr ausge- 
zeichnet. Die Lamellen haben Ahnlichkeit mit Fliissigkeitsschichten. 
Die Temper-Endform ist im Bruchteil einer Stunde erreicht. 

Ausschnitte aus kinematographischen Aufnahmen iiber die Ent- 
stehung der drei Strukturen sind in Fig.8 enthalten. 

Die Temperaturbereiche der drei Lamellenstrukturen sind in Tabelle 4 
fiir die untersuchten Substanzen zusammengestellt. Diese Angaben 
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Tabelle 1. 


Rechtwinklige Diagonale 


f Kreisformige 
Lamellenstruktur Ubergangsstruktur 


Lamellenstruktur 


Substanz 


XO! Ot a a ar bis 680° C 680 bis 730° C 730 bis 800° C 
ROD... 1... 720° C 720 bis 740° C 740 bis 770°C 
LGBT a-ha CREE ok. O75 G 675 bis 700°C 700 bis 742°C 
O87 Bir -- O2 Kes 665°C 665 bis 685° C 685 bis 738°C 


geben allerdings nur eine rohe Orientierung. Die Temperaturgrenzen 
liegen fiir niedrige Stufen bei tieferen Temperaturen als in der Tabelle 1 
angegeben. Die niedrigsten Stufen werden bereits im unteren Tem- 
peraturbereich mit diagonaler oder sogar kreisférmiger Berandung ab- 
gebaut. Das ist in dem streifigen Untergrund der Momentaufnahmen 


Fig. 9. Oberflache von KCl nach 4 Std bei 710°C; elektronenmikroskopische Aufnahme, VergréBerung 

1700fach (elektronenoptisch 1200fach). Die hdchsten Stufen haben eine HGéhe von etwa 5 y, die niedrigsten 

eine solche von 0,5 u. (Praparation: Kristallflache unter 45° mit Al bedampft, mit SiO verstarkt, in Wasser 
af abgelost.) 


nicht zu erkennen, erscheint aber deutlich bei der Betrachtung der 
Filme. — Die Lamellen haben in allen drei Fallen eine Dicke von 
einigen 100 bis zu einigen 1000 Netzebenen. Die Rauhigkeit der La- 


-mellenflachen betragt weniger als 100A und die Stufenkanten sind 


nicht feiner unterteilt, als die lichtmikroskopische Beobachtung erkennen 
la4Bt. Das sieht man aus elektronenmikroskopischen Aufnahmen. Die 
Fig. 9 gibt ein Beispiel fiir die ,,rechtwinklige Lamellenstruktur". 

Neue Lamellen erscheinen vorwiegend an Stellen starker Stérung der 
Gitteroberflache (Fig. 10). Bei héheren Temperaturen bilden sich auBer- 
dem ,,Lochkeime‘‘ inmitten von unversehrten Terassenebenen. Dicht 
am Schmelzpunkt ist dann die Kristalloberflache tibersat mit terrassen- 
formig abgestuften kreisrunden Léchern (Fig. 11). 

Bei den optischen und elektrischen Eigenschaften der Kristalle 


spielen ,,innere Oberflachen” wahrscheinlich eine wesentliche Rolle. 


41% 
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Ihre grébste Form sind mikroskopisch erkennbare Spalte. Auch in 
ihnen finden die geschilderten Oberflachenvorgange statt. Dabei tritt 
etwas Neues auf, wenn die beiden Oberflachen eine kleine Temperatur- 
differenz besitzen: Es entstehen auf der warmeren Seite durch Abbau 
Hohlformen der beschriebenen Art, auf der kalteren Seite durch Anbau 
Erhebungen mit gleichartiger Lamellenstruktur. Ein Beispiel dieser Art 


findet man in Fig. 12. 


Fig. 10. 


Fig. 10. KBr nach 30min bei 720°C, unter einem Winkel von 70° schrag bedampft mit Al, 67fache 
VergroBerung, Hellfeldbeobachtung. Aneinandergereihte kreisformige Locher langs einer gréberen 
Gitterversetzung, die bereits auf der frischen Spaltflache zu erkennen war. 

Fig. 11. KCl nach 10 min bei 765°C, Vergré8erung 64fach. Auf der glatten (100)-Flache entstehen 
kreisrunde ,,Lochkeime“, deren terassenformige Rander sich kreisf6rmig ausbreiten. 


ee 


Fig. 12. KCl nach 14 Std bei 755° C, mit Al unter 45° schrag bedampft, Hellfeldbeobachtung, VergréBerung 
69fach. Mit ,,Bergen“ bedeckte ,,Anbauflache, kreisformige Lamellenstruktur. 


§ 4. Bemerkungen zum Auftreten von Lamellenstrukturen. 


Lamellenstrukturen sind in der Literatur verschiedentlich beschrieben 
worden!. Sie werden vor allem bei der Kristallisation aus der Lésung 
und aus der Schmelze beobachtet. Eine befriedigende Erklarung fiir 
ihre Entstehung steht bis heute noch aus. Die Frage, ob die Lamellen 
bei der Verdampfung erst entstehen oder bereits im Kristall vorge- 


1 SPANGENBERG, K., u. A. NEUHAUS: Neues Jb. Mineral. A (Miigge-Festband) 57 
1197 (1928). — Bunn, C. W., u. H. Emetr: Diskuss. Faraday Soc. 5, 119 (1949). 
Graf, L.: Z. Metallkde. 42, 336, 401 (1951). — EISENLOFFEL, A., u. I. N. STRANS <I 
Z. Metallkde. 41, 10 (1950). - 
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bildet sind, mu8 noch beantwortet werden. Neuartig scheint das Auf- 
treten verschiedener Lamellenstrukturen beim Verdampfen in einem so 
engen Temperaturbereich zu sein. Es wird notwendig sein, entsprechende 
Anderungen bei anderen thermodynamischen Daten zu finden. Unter 
den bekannten GréBen und Vorstellungen der Kristallphysik gibt es 
vorlaufig keine Parallelen. Aus diesem Grunde halten wir Deutungs- 
versuche fiir verfriiht. 


| Wir danken der Deutschen Forschungsgemeinschaft fiir wertvolle 
Leihgaben, durch die uns die Beobachtungen wesentlich erleichtert wur- 
den. Herrn P. Kose haben wir sehr zu danken fiir seine unermiidliche 
Hilfe bei den experimentellen Arbeiten. 


- 


Géttingen, I. Physikalisches Institut der Universitat. 
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Eine chemische Temperaturbestimmung 
des Priparats im Elektronenmikroskop. 
Von 
SHIGETO YAMAGUCHI. 

Mit 2 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 3. January 1953.) 


In der vorliegenden Arbeit wurde empirisch nachgewiesen, da die Temperaturen 

des Praparates im Elektronenmikroskop unter den gegebenen Bedingungen (Be- 

schleunigungsspannung 120 bis 170kV; Emissionsstrom etwa 0,005mA; Be- 
strahlungszeit bis zu 30 min) sich zwischen 30 und 60°C halten. 


Im Elektronenmikroskop werden, wie wohlbekannt, die Praparate 
haufig durch Elektronenbombardement zersetzt [/]. In der vorliegenden 
Arbeit wurde diese Erscheinung zur Temperaturbestimmung des Pra- 
parats im Elektronenmikroskop angewendet. Als Modellsubstanz fiir 
die chemische Reaktion wurde Natriumhydrokarbonatkristall benutzt, 
das sich in Karbonat, Wasserdampf und Kohlenstoffdioxyd zersetzt. 


Experimentelle Evnzelheiten. 

Die mit der waBrigen Lésung des Natriumhydrokarbonats benetzte 
Drahtgaze aus Platin wurde an der Luft bei Zimmertemperatur ge- 
trocknet, um die Kristallchen des Natriumhydrokarbonats an die 
Maschen anzuhangen. Diese Kristallchen erschienen als Nadelchen im 
Elektronenmikroskop (s. Fig. 1a). Diese Nadelchen erwiesen sich mit 
Hilfe von Elektronenmikrobeugung [3] als Kristalle des Natriumhydro- 
karbonats [2]. Das Beugungsbild der Fig. 1b entspricht dem Mikro- 


Tabelle 1. Diese Tabelle belegt, daB das in Fig. 11 dargestellte Beugungsbild mit dem 

vontgenographischen tibereinstimmt. ( ) Beugungsstarke; s: stark; m: makig; 

sch: schwach; d(beob): beobachtete Netzebenenabstande; d(Na,CO,): réntgeno- 
graphisch bestimmte Netzebenenabstande des Natriumkarbonats. 


d (beob) d(Na,CO,) [4] d (beob) d(Na,CO,) [4] 
3,43 Amp (s) 3,43 (sch) 2,25 Amp (s) | 2,25 (m) 
3,22 (sch) 2,18 (m) 
2,96 (sch) 2,96 (s) 2,11 (sch) 
2,85 (sehr sch) 2,02 (sch) 
2,70 (m) 2,70 (m) 1,95 (m) 
2,60 (s) 1,88 (sch) | 1,88 (m) 
2,50 (m) 2,54 (s) 1,83 (sch) 
2,36 (s) . 1,79 (sch) 
1,71 (m) | 1,71 (m) 
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grammen der Fig. 1a. In 
Fig. 1b kann man _ besonders 
deutlich die (001)- und (001) 
Beugungsflecken bemerken. 
Sie wurden bei dauernder Elek 
tronenbestrahlung des  Ver- 
suchskérpers immer schwa- 
cher, wahrend die von den 
zum Natriumhydrokarbonat 
gehorenden Flecken zu unter- 
scheidenden Beugungsbogen 
aufzutreten begannen (s. Fi- 
gur 1c, d undi). Die hierbei 
benutzten Elektronen (Strom- 
starke etwa 0,005 mA) wur- 
den mit 120 bis 170 kV _ be- 
schleunigt. 

Es waren ungefahr 30 min 
notig, um das Natriumhydro- 
karbonat der Fig. 1b ins Kar- 
bonat der Fig. 1i durch Elek- 
tronenbestrahlung vollstandig 
zu zersetzen. Fig. 1c, dund i 
stellen nacheinander dar, in 
welchen Beugungsbildern die 
Zersetzung des Hydrokarbo- 
nats ins Karbonat erfolgt. 
Eine in Tabelle 1 angestellte 
Gegeniiberstellung belegt, daB 
das Beugungsbild der Fig. 11 
aus den regelmaBig orientier- 
ten Kristalliten des Natrium- 
karbonats entstanden ist. Das 
Mikrogramm der Fig. 1j ent- 
spricht dem Beugungsbild der 
Fig. 11. Aus einem Vergleich 
zwischen Fig.1j und Fig. 1a 
geht hervor, daB die Hydro- 
karbonatkristalle, auchin Kar- 
bonat umgewandelt, ihre frii- 


Fig. 1a—j. Elektronenmikrogramme und Beugungsbilder 
des Natriumhydrokarbonats und des durch seine Zersetzung 
gebildeten Karbonats. a u. b zeigen reines Natriumhydro- 
karbonat; c—h zeigen den Ubergang des Hydrokarbonats 
ins Karbonat; iu. j zeigen das schlieBlich gebildete reine 
Karbonat. (Daten der Elektronen: Spannung 120 bis 
170 kV; Emissionsstrom 0,005 mA; Bestrahlungszeit von 
a—j 30 min.) 


heren Nadelformen behalten. Diese Tatsache deutet darauf hin, daB 
die infolge Zersetzung des Hydrokarbonats gebildeten Kristallite des 
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Karbonats eine in die Nadelform eingeschlossene Orientierung (S. 
Fig. 1c, d und 1) aufweisen. 

Das Kaliumhydrokarbonat wurde auf die gleiche Weise wie beim 
Natriumhydrokarbonat gepriift. Das Beugungsbild der Fig. 2a, das der 
Kaliumhydrokarbonatkristall der Fig. 2b ergab, veranderte sich nicht, 
selbst wenn dieses Salz dauernd etwa 30 min lang den Elektronenstrahlen 
ausgesetzt worden war. Das zeigte deutlich die bessere Warmebestandig- 
keit des Kaliumsalzes. 


Fig. 2a u. b. Beugungsbild und Elektronenmikrograph des reinen Kaliumhydrokarbonats. Diese beiden 
verinderten sich nicht, selbst wenn sie dauernd 30 min lang den Elektronenstrahlen ausgesetzt worden war. 


Diskussion. 


Die thermische Umwandlung des Hydrokarbonats in Karbonat bei 
den héheren Temperaturen erfolgt nach der Gleichung 


2 NaHCO, = Na,CO, + H,O (Dampf) + CO,. (4) 


In diesem chemischen Vorgang gibt es keine Fliissigkeit. Dieser Cha- 
rakter der Reaktion wird verursachen, da8 auch bei fortschreitender 
Zersetzung das AuBere des Natriumhydrokarbonats (Fig. 1a) erhalten 
bleibt. Die in Fig. 1j beobachtete Kristallform des Natriumkarbonats 
ist eine ,,Pseudostruktur’ [5]. Wenn der Versuchskérper infolge des 
Elektronenbombardements sich entweder zusammenballte oder schmdlze, 
so wirde seine Identifizierung und Elektronenbeugung schwierig sein. 

Die Zersetzung des Natriumhydrokarbonats ist schon bei 30° C meB- 
bar, und zwar betragt der Zersetzungsdruck bei dieser Temperatur 
6,2mm Hg [6]. Dagegen ist die Zersetzung des Kaliumhydrokarbonats 
erst bei 63,7°C meBbar, und zwar betragt der Zersetzungsdruck bei 
dieser Temperatur 4,1 mm Hg [7]. 

Das Beugungsbild des reinen Natriumhydrocarbonatkristalls (Fig. 4b) 
blieb unter dauernder Belichtung des Praéparats wahrend ungefahr 5 min 
unverandert. Dies bedeutet, da die Temperatur des Praparats unter 
Umstanden innerhalb 5 min nicht tiber etwa 30° C steigt (Temperatur 
des Laboratoriums 15°C). Die Temperatur des Praparats steigt zwar 
bei langerer Belichtung, geht aber innerhalb etwa 30 min nicht tiber 
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ungefahr 60°C hinaus. Denn Kaliumhydrokarbonat blieb unter den 
_ gegebenen Bedingungen noch bei der etwa 30 min lang dauernden Be- 

lichtung unverandert (vgl. Fig. 2). Auf diese Weise kénnen wir schlieBen, 

daB unter den gegebenen Bedingungen der Elektronenbestrahlung die 
_ Temperatur des Praparats zwischen 30 und 60° C stehenbleibt. Dieser 
_ Temperaturbereich weicht nicht betrachtlich von denen ab, die mit den 
__ anderen Methoden bestimmt wurden [8}. 


Mein herzlicher Dank gilt Herrn Dr. S. SHrmapzu, Dr. T. Hort, 
Dr. G. IsHrpaA und Dr. K. Ozawa (Shimadzu Seisakusho Ltd.) fiir den 
zur Verfiigung gestellten Apparat. 
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Uber Maze-Zahler. 


Von 
A. ARON. 
Mit 17 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 31. Dezember 1952.) 


Die vorliegende Arbeit gibt eine systematische Untersuchung iiber die Arbeitsweise 
von Mazr-Zahlern. Auf der Basis eines aquivalenten Schaltschemas, das dem 
Widerstande und der Kapazitat der Glashiille Rechnung tragt, wird unter der 
Voraussetzung rechtwinkliger Impulse der fiir die Arbeitsweise maBgebende Span- 
nungsverlauf an der Innenwand der Glashiille diskutiert. Die sich ergebenden 
Folgerungen werden experimentell bestatigt durch die Aufnahme der charakteri- 
stischen Kurven a) von Maze-Zahlern und b) von Zahlern der iiblichen Bauart, 
die in Serie mit einem aus Kondensator und Widerstand bestehendem Zusatzgerat 
geschaltet wurden. Der durch den Zahler gehende Gesamtstrom wird in Abhangig- 
keit von der Spannung gemessen und aus der so erhaltenen Stromkurve die Kurve 
fiir die Ladungsmenge pro Impuls errechnet. Die Abweichung der Kurven vom 
linearen Verlauf und die praktische Unabhangigkeit von dem in Serie geschalteten 
MeBwiderstande werden festgestellt. Die Amplitude der am MeBwiderstand hervor- 
gerufenen Stromst68e wird in Funktion der Zahlerspannung und der GréBe des 
Widerstandes gemessen. SchlieBlich wird tiber den Photoeffekt be1 MazE-Zahlern 
berichtet. 


Einfiihrung. 

Im Jahre 1946 verdffentlichte RoLAND Maze! eine Arbeit iiber einen 
GEIGER-MULLER-Zahlertyp, bei dem die Kathode durch eine auf der 
AuBenwand des Glases aufgetragene Graphitschicht gebildet wird. Bei 
Benutzung von alkalischem Glas als Hiille, das eine reJativ hohe elek- 
trische Leitfahigkeit besitzt, stellte er fest, daB diese Zahler befriedigend 
funktionieren. Ihre Herstellung ist einfacher und ihre Charakteristiken 
sind stabiler als die der tiblichen Zahler. Werden sie durch Unachtsam- 
keit einer zu hohen Spannung ausgesetzt, so erleiden sie keinen Schaden, 
da ja der Widerstand des Glases und die Abwesenheit einer inneren 
metallischen Kathode die Entstehung eines Lichtbogens ausschlieBen. 
Trotz dieser Vorteile finden sich wenig Daten iiber diese Zahler in der 
Literatur. CURRAN und Craccs (1949)? und D. H. Witxkryson (1950) 
beschreiben ihre Konstruktion ohne Einzelheiten. Kiirzlich haben 
CockRorT und VALENTINE (1950)4 eine Arbeit ver6dffentlicht iiber ihre 

1 Maze, R.: J. de Physique 7, 164 (1946). 


* CurRAN u. I. D, CraaGs: Counting Tubes. London: Butterworths Sci. Publ. 
1949. 


§ Witkinson, D.H.: Ionization Chambers and Counters. Cambridge: Cam-_ 


bridge Univ. Press 1950. 
* Cockroft, A.L., u. I. M. VALENTINE: J. Sci. Instrum. 27, 262 (1950). 


——— 
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Verwendbarkeit als Proportionalititszihler und Ionisationskammern 
unter Betonung ihrer Anwendung bei Arbeiten, bei denen die auf ihre 
Aktivitat zu untersuchende Substanz dem Fillgas selbst beigemischt 
ist. Weitere Arbeiten stammen von A. ARON (1951), MAcKnicutT and 
CHASSON (1951)?, JENKINS and TAYLor (1953)? und H. Scuwarz (1952)* 
Die letztere behandelt insbesondere den Photoeffekt dieser Zibler. 

In der vorliegenden Arbeit berichten wir iiber eine systematische 
Untersuchung der Arbeitsweise der Maze-Zahler in der GrIGER-Zone 
und einen Vergleich mit Zahlern iiblicher Bauart, die im ubrigen in 
gleicher Weise hergestellt und gefiillt waren. AuBerdem beschreiben 
wir einen Zahlertypus, der auch eine AuBenanode hat, bestehend aus 
einem Quecksilberfaden in einer Kapillare, und der daher im Inneren 
keinen metallischen Teil enthalt (GRoss 1948) >. 


I. Fiillung und Konstruktion. 


Fiillung. Alle Zahler sind mit einer Alkohol-Argon-Mischung gefiillt, 
die eine Selbstléschung der Entladung bewirkt. Das von ,,The Linde 
Air Products Company“ gelieferte Argon enthalt nach den Angaben 
der Fabrik 99,8% Argon und 0,2% Stickstoff. Der als wasserfrei be- 
zeichnete Alkohol wurde vorsichtshalber mit einem Trockenmittel 
(Pulver von weiBem Kupfersulfat) durchgeschiittelt und so bis zur 
Fiillung aufbewahrt. Der FillungsprozeB ist folgender: Der Zahler wird 
an die Hochvakuumanlage angeschmolzen und der Druck auf 107? mm 
Quecksilber reduziert. Dann wird bei standig arbeitender Pumpe der 
Zahler auf 200° C erhitzt und gleichzeitig die Anode 1 min lang durch 
einen hindurchgeschickten elektrischen Strom zum Glihen gebracht. 
Die Temperatur von 200° C wird etwa 2 Std aufrechterhalten und dann 
langsam reduziert. Nach diesem EntgasungsprozeB erhalt man leicht 
ein Vakuum von 10-*mm. Dann wurde der Zahler abgesperrt und etwa 
16 Std unter Vakuum gehalten. Wurde danach keine nennenswerte Er- 
hdéhung des Druckes festgestellt, so wurde der Zahler fiir gut befunden. 
AnschlieBend wurde das Vakuum wieder auf 10~* mm gebracht, zweimal 
mit Argon ausgewaschen, dann mit 10mm Athylalkoholdampf gefiillt 
und darauf mit Argon bis zu einem Gesamtdruck von 10 cm. 


Konstruktion. Die Konstruktion und MaBe der Zahler sind in den 
Fig. 1 und 2 angegeben. Der Zahler mit Innenkathode unterscheidet 
sich nicht wesentlich von den bekannten Konstruktionen. Die Anode 


1 Aron, A.: An. Acad: Brasil--Ci. 23, No.2 (1951): 

2 MacKnicut, M.L., and R. L. Cuasson: Rev. Sci. Instr. 22, 700 (1951). 

3 Jenkins, R.O., and R. W. Taytor: Rev. Sci. Instr. 24, 73 (1953). 

4 Scuwarz, H.: Notas de Fisica No. 7, Centro Brasileiro de Pesquisas Fisicas 


1952. 
5 Gross, B.: An. Acad. Brasil. Ci. 20, N 4 (pag III anexa) (1948). 
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ist am Ende durch ein diinnes Glasrohr gefiihrt, das noch 1 cm in die 
zylindrische Kathode hineinragt. Die auBere Hiille ist aus Bleiglas, die 
Anode ein Chromnickeldraht, der sich bei allen Versuchen gut bewahrte, 
und die Kathode ein Kupferrohr mit gut polierter Innenflache. Bei dem 
fiir die Messungen verwandten Zahler mit Innenkathode war die Ka- 
thodenoberflache mit einer festhaftenden diinnen Schicht von CuO be- 
deckt. Der Photoeffekt bei diesem Zahler war minimal. 

Das fiir die Hiille der Zahler mit AuBenkathode verwandte Glas ist 
alkalisches Glas, das eine geniigend hohe Leitfahigkeit besitzt, um ohne 
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Fig. 1. Zahler mit Innenkathode. i Bleiglashiille; 2 Kupferrohr; 3 Messingring; 4 Befestigungsring aus 
Glimmer; 5 ,,CopprrcLap‘-Drahte von 0,7 mm @; ‘ Chromnickelanode von 0,1 mm 9%; 7 Schutzrohr aus 
Bleiglas; 8 Verbindungsring aus Messing; 9 Ansatzrohr fiir die Evakuierung. 
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Fig. 2. Zahler mit AuBenkathode, J Glashiille aus alkalischem Glas; 2 Schutzrohr aus Bleiglas; 3 AuBen- 
kathode aus Aquadag; 4 ,,CoppERCLAD“-Draht yon 0,7 mm @; 5 Chromnickelanode von 0,1 mm @; 
6 Verbindungsstiicke aus Messing; 7 Ansatzrohr fiir die Evakuierung. 


Nachteil benutzt werden zu kénnen. Auch hier ist die Anode auf beiden 
Seiten durch Schutzrohre aus Bleiglas gefiihrt, die etwa 1 cm tiber den 
Rand der auf die Glashille aufgetragenen Graphitschicht hineinragen. 
Die Anode geht ununterbrochen durch das Rohr hindurch und ist von 
beiden Seiten zuganglich, wodurch Ausgliihen durch einen elektrischen 
Strom wahrend der Evakuierung méglich wird. Man muB auf Kriech- 
stréme und Oberflachenladungen an der Glasoberflache zwischen Anode 
und Kathode achten. Um sie zu vermeiden, empfiehlt es sich, die Enden 
der Zahler zu paraffinieren oder Hilfselektroden anzubringen nach dem 
Vorgange von MAzE, der an den Zahlerenden mit der Anode verbundene 
Metallkappen anbrachte, oder auch Erdungsringe zu verwenden. Eine 
Zusammenfassung aller Daten findet sich in Tabelle 2. 


II. Elektrische Eigenschaften des alkalischen Glases. 


Es wurden alle elektrischen Konstanten des alkalischen Glases be- 
stimmt. Zur Messung der elektrischen Leitfahigkeit des Glases fiillten 
wir den Zahler mit einer verdiinnten Lésung von Natriumsulfat in 


wi, 
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Wasser und stellten bei Potentialdifferenzen bis 45 V zwischen Fliissig- 
keit und AuBenkathode den Strom mittels eines Spiegelgalvanometers 
fest. Die Spannung wurde an die Kathode angelegt. In einer Entfernung 
von 1 cm von der Kathode waren geerdete Hilfselektroden aus Aquadag 
angebracht, die bei geerdeter Anode als Schutzringe funktionierten, so 
da8 der gemessene Strom die Volumleitfihigkeit des Glases gibt. Die 
Kapazitat zwischen Kathode und Lésung wurde mittels einer Wechsel- 
strombricke mit einer Frequenz von 1000 Hz gemessen. Auch der 
Temperaturkoeffizient der Leitfahigkeit des Glases wurde bestimmt. 
Fur diesen Zweck wurde der Zahler gleichmafig erwirmt und die Tem- 
peratur der Natriumsulfatlésung mittels eines Thermoelements gemessen. 
Die folgende Tabelle 1 gibt die so gemessenen Daten. 


Tabelle 1. 

{ OTC eee ee Bie en ok ele 95 MQ 
Widerstand bei 25°C { pro cm? der Kathode. ... . 4,5 + 10? MQ/cm2 

| SHEZIISChEES Pee ase ey ee 7,5° 10° MQ: cm 

= ee HG Sal (ut, OME NN ar ee ee eas Ae? SO Om et 

Kapazitat { DEO UCHIA aes a ee We te ee el MG) lee NAS SO 18) eran 
BHOICK oIAIEAtSKODSLANEG, 5 6 Gees. 2 ee oe 8,5 
Reickonstantenber 250 Cues re ee iets Bos. Baek 5,6 - 10-1 sec 
Temperaturkoeffizient des Widerstandes bei 25°C . . — 7,6 + 10-2/°C 


Ein Vergleich zeigt, daB die obigen Werte sich nicht wesentlich unter- 
scheiden von den von MAzE angegebenen. 


III. MeBmethode. 


Das Zahlen der Impulse wurde mit einem von uns konstruierten 
Untersetzer ausgefiihrt, dessen Reduktionsfaktor zwischen 2 und 64 
variiert werden konnte. Die Hochspannung wurde von einer durch 
Spannungsregler stabilisierten Netzspannungsquelle geliefert. Bei allen 
Versuchen war der negative Pol der Hochspannung mit der Zahler- 
kathode verbunden, der positive Pol mit der Erde. Der Zahler war in 
einem geschlossenen Holzkasten untergebracht, um jeden photoelek- 
trischen Effekt zu vermeiden. Der MeBwiderstand in Serie mit dem 
Zahler war 5 MQ auBer bei den Messungen, die speziell dem Zweck 
dienten, den EinfluB dieses Widerstandes zu untersuchen. 


IV. Aquivalentes Schaltschema. 


Die Glasschicht zwischen Kathode und Entladungsraum ist gleich- 
bedeutend mit der Einfiigung eines Parallelkreises Widerstand-Kapa- 
zitat in den eigentlichen Zahlerkreis. Das aquivalente Schaltschema 
wird durch das Schema der Fig. 3 dargestellt, wo R der Widerstand 
und C die Kapazitit des Glases ist. Die Arbeitsweise des Systems ist 
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jetzt leicht verstandlich. Fir einen hinreichend hohen Wert von C 
werden die im Zahler erzeugten Impulse in praktisch unveranderter Form 
weitergegeben. Der Widerstand k, der als Nebenwiderstand arbeitet, 
ist jedoch nicht zu vernachlassigen. Er bewirkt eine Aufladung der 
Innenwand des Glases, deren Potential auf einen Wert U ansteigt. Das 
Anodenpotential wird als 0 angenommen. Die wirksame innere Span- 

nung ist kleiner als die auBen ange- 


ss legte V und durch V—U gegeben. Um 


die Arbeitsweise des Zahlers zu ver- 

stehen, mu8 man U kennen. U hangt 

c aber von der Zahl und GréBe der Im- 

Fig. 3. Ein dem Zahler mit AuBenkathode pulse ab. Wir wollen im folgenden auf 
Aquivalentes Schaltschema: Zahler mit In- . . é 

nenkathode in Serie mit einem Parallelkreis Grund einer einfachen Rechnung die 

Lae Novant ole Arbeitsweise eines solchen Systems dis- 

kutieren. 

Bei selbstléschenden Zahlern hangt der Mechanismus der Gas- 
entladung nicht vom Stromkreis ab. Daher darf man annehmen, daB 
der Zahler arbeitet wie ein System mit konstantem Strom, das bei 
jedem Impuls eine gegebene Elektrizitatsmenge Q, durch das System 
hindurchgehen la8t. Die Form der Stromimpulse hangt wenig von der 

Form der Spannung U ab. Wir werden 
2 daher in erster Annaherung die Im- 


ll | | il | pulse als rechtwinklig ansehen von 
> 


der Dauera, der Amplitude JZ, und 


yt SINE Less der Ladung Q,. N sei die Zahl der 
Impulse pro sec, die fiir die Rechnung 


+t als konstant angenommen wird, aber 

te tt ns foeeee, "Zacet Kleine Schwankungen unterliegt. Das 

Unten: Spannung. Zeitintervall zwischen zwei aufeinander- 

folgenden Impulsen sei ¢, (s. Fig. 4). 

Nach KorrF (1946)! ist @ von der GréBenordnung 10~4 sec, also klein 

gegentiber der Zeitkonstante T—RC des Glases, die nach der Ta- 
belle 1 0,56 sec ist. 


Die Spannung U erhalt man als Lésung der Gleichung 


aU 
Dap pis RITE): (1) 
Nimmt man an, daB das System bis zum Zeitpunkt {=0 in Ruhe war 
und dann plétzlich eingeschaltet wird, so ist die Lésung gegeben als 


t 
Poh lcs 
U = f Shetowtds, (2) 
0 


+ Korrr, A.: Eletron and Nuclear Counters. New York: Van Nostrand 1946. 
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Liegt der Zeitpunkt ¢ zwischen M -t, und (M +1) +t, (worin M eine 
ganze Zahl ist), so ist nach Fig. 4 der Spannungszustand des Glases zur 
Zeit t das Ergebnis von M rechtwinkligen Impulsen, fiir die J — I 9=const 
ist, und des Spannungsintegrals fiir den M ++ 1-ten Impuls, dessen obere 
Grenze von der Lage des Punktes ¢ abhingt. Fiihrt man fiir das letzte 
Integral die Variable 


sS=t—M-i,, Oe S57 (3) 
ein, so wird 
T M-1 nt a ‘, Mt,+s ; 
U=A\ >) f et tdc+ f e-t-viT dz, (4) 
n=0 nt, Mt, 


Nach Ausfihrung der Integration laBt sich die ergebende geometrische 
Reihe leicht summieren. Das zweite Integral muB fiir die beiden Faille 
Osa und a<s<t, gesondert untersucht werden. SchlieBlich 
erhalt man 


Sa : 
eR gE MIT) 
gle 
[RIp(1 —e-s!?) Osea (5) 
= 
|R Ig e—s!? (el? —1) UE OSE, 


Gl. (5) enthalt den Ubergangsvorgang, gekennzeichnet durch das all- 
mahliche Ansteigen der mittleren Glasspannung. Man kann ihn ver- 
folgen, indem man wachsende Werte fiir M@ einsetzt. Von wesentlichem 
Interesse ist der stationare Zustand fiir M+ oo. Beriicksichtigt man, daB 


aff <1, §) die A (6a) 
Q.= 41, (6b) 
ist, so erhalt man 
= U=U,+ u(t), (7) 
worin - 
Gite oe (8a) 


der konstante Teil der Spannung ist, wahrend der variable Teil w (i) 
fiir die beiden Falle s< a und s >a verschieden ist, und zwar ist 


ShOKCL SMO Rk OS aig 
uth — PIO Mom WIR a 
U, (e-9/F — 1) Dae Te 
Den Maximalwert von U erhalt man fiir s=a. Er wird 
Une = Ug a) 1) CoC 
und fira<T 
Uae = U “f= Qo/C. (8c) 
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Fiir groBe Impulszahlen wird ft; <T und dadurch 
—_— Qo moe 5 if 
OR C-4,/T ~ QoRN 
in Ubereinstimmung mit der elementaren Theorie. Fiir kleine Impuls- 
zahlen (t, >T) erhalt man 


; Qo ,—4,/T 
C= C Getta 


Als numerisches Beispiel betrachten wir den Fall: N = 20 Imp/sec, was 
fiir , den Wert von 0,05 sec ergibt. Mit Q9=10 § Coul und den in der 


20- Tabelle 1 angefiithrten Werten von R und 
ie C ergibt sich: 
Uy a 18,2 Ve aes = 19,9 WE 
RN =A9.N > 
i 19 Qo E 
S Der Verlauf von U innerhalb der Periode ¢, 
ist aus Fig. 4b ersichtlich. Man sieht, daB 
Ur nach-jedem Impulse die Spannung den 
2 zi Mittelwert iibersteigt und dann exponentiell 


sec-w@  abfallt. Die Kurve ist aus den Gln. (8a) 
Fig. 4b. Periodische Schwankung der his (8c) mit den obigen Werten berechnet. 
Gegenspannung U des Glases mit der . 
Periode ¢, im stationaren Zustande. In der vorangehenden Ableitung wurde J, 


a eae lane als konstant angenommen, wahrend es tat- 

sachlich von der angelegten Spannung ab- 

hangt. Die Form der Gleichungen fiir den stationéren Zustand erleidet 

dadurch keinerlei Veranderungen, sofern man Q, fiir den Wert der 

wirksamen Spannung V —U einsetzt. Die Gleichung fiir den Uber- 
gangszustand wird jedoch modifiziert. 

Manche Beobachter haben bei niedrigen Temperaturen einen be- 
achtlichen Temperatureffekt festgestellt. Dieser erklart sich zwanglos 
durch den starken Temperaturkoeffizienten des Widerstandes R. Wenn 
die Temperatur abfallt, steigt R an und dies mag schlieBlich die Glas- 
aufladung so stark erhéhen, da8 der Zahler nicht mehr befriedigend 
arbeitet. 

Eine wichtige Folgerung ergibt sich fiir die Totzeit des Zahlers. Man 
findet vielfach die Ansicht vertreten, diese sei fiir MazE-Zahler infolge 
des Glaswiderstandes besonders groB. Die vorangehenden Uberlegungen 
zeigen, da dies nicht zutrifft, sie vielmehr von derselben GréBenordnung ~ 
ist, die sonst beobachtet wird. Wir haben gesehen, da8 die Anderungen ~ 
der Gegenspannung um ihren mittleren Wert nur gering sind. Wenn 
bei einer gegebenen mittleren StoBzahl infolge statistischer Schwan-_ 
kungen zwei St6Be pl6étzlich sehr rasch aufeinanderfolgen, so wird auch 
hierdurch nur eine ganz unbedeutende und rasch wieder abklingende — 


x 
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Erhohung der Gegenspannung erzeugt, die ganz unwesentlich ist. MaB- 
gebend ist die mittlere StoBzahl und die hierdurch bedingte mittlere 
Gegenspannung. Diese muB hinreichend klein bleiben. 

Das Schema der Fig. 3 ist auch anwendbar fiir die Bestimmung der 
Form der Impulse, die in dem auBeren, in Serie mit dem Zahler (Innen- 
oder AuBenkathode) geschalteten Widerstand auftreten und von denen 
die Spannung abhingt, die auf einen Verstirker oder auf einen Kathoden- 
Strahlen-Oszillographen tibertragen wird. In diesem Falle sind jedoch 
die Werte von R und C von anderer 


GréBenordnung. Jedenfalls wird die = 
z.B. im Oszillographen beobachtete 
Spannungsform die Impulsform des 25 


Zahlers nur dann treu wiedergeben, 
wenn die Zeitkonstante des R—C-Sy- 
stems klein ist im Vergleich mit der 
Impulsdauer. 
15 


V. Charakteristische Kurven. 


Die Form der Charakteristik der if 
Zahler mit Innenkathode ist unabhangig 
von dem Flu8@ der Strahlung. Zwei 
mit verschiedenen Werten ®, und ®, 
des Flusses erhaltene Kurven kénnen 
iiberall zur Koinzidenz gebracht werden 7000 ‘1100 1200 300 Volt 1400 
durch Multiplikation der Ordinaten _ Fig.s. Charakteristikeines Zahlersmit Innen- 
der mit PD, erhaltenen Kurve mit dem eae oe mit drei verschieden Se aed eS 

ungen gemessen (Background; 5,06 Back 
Faktor ®,/®,. Fig. 5 stellt Messungen ground; 8,52x Background). 
an einem Zahler mit Innenkathode dar, 
die mit drei verschieden starken Strahlungen erhalten wurden. LaBt 
man die mit dem ,,Background“ erhaltene Kurve unverdndert und multi- 
pliziert die Ordinaten der beiden anderen mit 1:5,06 bzw. mit 1:8,52, 
so erhalt man eine einzige Kurve, die eben die charakteristische Kurve 
des Zahlers darstellt. Das Plateau ist angenadhert 140 V und die Neigung 


des Plateaus etwa 4,5% pro 100 V. 


Zahler mit AuBenkathode verhalten sich anders. Man muB_ bei 
ihnen zwischen innerer Charakteristik (bezogen auf die Innenspannung 
V —U) und 4uBerer Charakteristik (bezogen auf die angelegte Span- 
nung V) unterscheiden. Fig.6 bezieht sich auf Messungen an einem 
Zahler mit AuBenkathode mit zwei verschieden starken Strahlungen. 
Bei Multiplikation einer der Messungen (Background) mit dem kon- 
stanten Faktor k= 11,5 erhalt man die Kurve A, die mit der mit radio- 
aktivem Praparat gemessenen Kurve B nur im Beginn zusammenfallt. 


Zeitschrift fiir Physik. Bd. 134. 42 
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Mit wachsender Spannung divergieren die beiden Kurven immer mehr. 
Der Faktor k ist ein MaBstab fiir das Intensitatsverhaltnis beider Strah- 
lungen. 

Dieses Verhalten der Mazer-Zahler erklart sich leicht mittels des 
Schemas der Fig. 3. Die auBere Charakteristik ist vom Flu8@ nur so- 
lange unabhangig, wie die Gegenspannung U klein bleibt. U andert 
sich jedoch mit der Zahl der Impulse und mit der angelegten Spannung V, 
und infolgedessen andert sich auch die Ladung Qy. Solange V nur wenig 
iiber der Einsatzspannung liegt, ist Qy klein und die gesamte sekundlich 
transportierte Ladung reicht nicht hin, um die Gegenspannung des 
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Fig. 6. Au®Sere Charakteristiken (A, B) und innere Charakteristik (C) eines Zahlers mit AuBenkathode. 
Kurve A: Background. Kurve B: Mit radioaktivem Praparat (Flu8: 11,5 Background). Kurve C: Nach 
Gl. (9c) berechnet. 


Glases betrachtlich zu erhéhen. In dem MaBe jedoch wie V wachst, 
nimmt auch die Ladung Q, zu. Solange ® und die Impulszahl N klein 
ist, reicht die im Glase angesammelte Ladung nicht hin, um eine be- 
trachtliche Erhéhung der Gegenspannung U zu bewirken. Aber bei 
hinreichender Erhéhung von @ ist die Gegenspannung nur fiir nahe der 
Einsatzspannung gelegene Werte von V klein. Mit wachsenden Werten 
von V wachst die Gegenspannung U so stark, daB sie einen immer er- 
heblicheren Bruchteil von V ausmacht. Die fiir die Erzeugung der 
Impulse in Betracht kommende Spannung ist nicht mehr V, sondern 
V—U und das in Funktion von V gemessene Plateau erscheint mit 
wachsendem @ immer weiter ausgedehnt. Daraus folgt: Nur fiir Werte 


von ® unter einem bestimmten Grenzwert erhalt man eine von ® un- | 


abhangige AuBencharakteristik. Fiir gréBere Werte von ® werden die 
AuBencharakteristiken in der Nahe der Einsatzspannung noch zusam- 


menfallen, sich aber dann trennen, da die Neigung der Kurve mit wach-— 


sender Spannung um so kleiner wird, je gréBer ® wird. 


Die beiden Kurven A und B der Fig. 6 gestatten, die Tteachaia 


teristik zu berechnen, der sich die AuBencharakteristiken nahern, wenn 


die Impulszahl und daher auch die Gegenspannung nach 0 gehen. Be- 


trachten wir bei diesen beiden gemessenen Kurven zwei Punkte mit 
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sicher Amplitude entsprechend den Spannungen V, und V,, wobei 
V,>V,. Sei N, die Impulszahl im Punkte V; und N,=kN, die Impuls- 
zahl im Punkte V,. Die Innenspannung V,=V—U muB in beiden 
Fallen gleich sein. Die AuBenspannungen iiberschreiten die Innenspan- 


nung um die Gegenspannungen U, und U,. Man erhiilt leicht 


V,—V, = const -#N,, (9a) 
V,—V, = const (N, —N,) = const (k —1) N,, (9b) 
also 
PSV, 4 te i 
aa ay eer et (9c) 


Mit dieser Gleichung wurde die Kurve C der Fig. 6 berechnet, die dem- 
nach die Innencharakteristik des Zahlers darstellt. Beim Vergleich von 
MazeE-Zahlern mit den iib- 
lichen Zahlern muB diese Sle 
Kurve betrachtet werden. od Teme / 

fr 


70; c 


Esist bemerkenswert,daB , 40 
das Plateau dieser Zahler er- | a 
heblich gréBer ist als das ~™ 7| /] | 
der Zahler mit Innenka- 
thode, namlich im Durch- 


schnitt etwa 300V mit einer  “%7 m0 1200 100 100 1800 1600 1700 1800VbIt 

Neigung von 2% pro 100 V. Fig. 7 Charakteristiken eines Zahlers mit Innenkathode in 

Vielleicht hat diese vorteil-  Sistama tien Garten" De keener wee 

hafte Eigenschaft der Zahler mit dem Background gemessen, die Kurve ¢ mit einem 
_ é radioaktiven Praparat von einem Flusse 

mit AuBenkathode ihre Ur- @®=4,85 x Background. 

sache in dem Fehlen von 

UnregelmaBigkeiten der Kathodenoberflache, die bei den tiblichen 

Zahlern mit Metallkathode schwer zu vermeiden sind. 

Nach der Naherungsgleichung Uj = Q) RN erhalt man die Ladungs- 
menge pro Impuls aus der Zahl der Impulse pro sec, dem Glaswiderstand 
und der Gegenspannung U. Entnimmt man U der vorangehenden 
Messung und R der Tabelle 1, so erhalt man fiir Qj in Funktion von V, 
eine Kurve, die in guter Ubereinstimmung ist mit den weiter unten 
angefiihrten direkten Messungen. 

Ist die vorstehende Erklarung richtig, ist also die Differenz zwischen 
den Charakteristiken ausschlieBlich bedingt durch die im Glase ent- 
stehende Gegenspannung, so miissen ahnliche Kurven mit einem Innen- 
kathodenzihler erhalten werden, der in Serie mit einem R—C-Parallel-. 
system geschaltet ist. Zur Untersuchung dieser Frage wurde der Zahler, 
auf den sich die Fig. 5 bezieht, in Serie verbunden mit einem Konden- 
sator von 2,1 - 1079 F, iiberbriickt mit einem Widerstand von 10°Q. Die 
so erhaltenen, ebenfalls im Verhaltnis des Flusses reduzierten Kurven 


42* 


x 
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zeigt Fig. 7. Sie verlaufen in der Tat ebenso wie die des Zahlers mit 
AuBenkathode. Die Effekte sind hier noch etwas ausgepragter, weil die 
Zeitkonstante des kiinstlichen R—C-Systems gr6Ber ist als die des Glases. 
So sieht man hier Unterschiede zwischen den Kurven nicht nur am Ende, 


a 
7000 1050 1100 1150 1200 1250 7300 1350 1400 71480 7500 Volt 


Fig. 8. Strom in Funktion der inneren Spannung V, fur 

einen Zahler mit AuBenkathode. Punkte: gemessen mit 

einem AuBenwiderstand von 5 MQ. Kreise: gemessen 

mit einem AuBenwiderstand von 100Q. Beides gemes- 

sen mit einem radioaktiven Praparat mit einem Flu 
®=11,9x Background. 


sondern auch im Anfang. Denn 
hier wird mit wachsendem Wert 
von ® schon die ,,Einsatzspan- 
nung’ heraufgesetzt, d.h. die 
kleinste Spannung, bei der der 
Zahler, nachdem er einmal ein- 
gesetzt hat, arbeitet ohne wie- 
der aufzuhéren. Bei diesem 
Versuch l4B8t sich auch die 
Gegenspannung U am Konden- 
sator mittels eines statischen 


Voltmeters messen. Wie die Theorie voraussehen laBt, hangt sie vom 
Flusse ab und kann hier Werte von einigen 100 V erreichen. 

Die Lebensdauer der MAze-Zahler ist befriedigend. Ein Zahler der 
urspriinglich ein Plateau von 420 V hatte mit einer mittleren Neigung 


0 
7000 W50 1100 7150 1200 7250 7300 1350Volt 


Fig. 9. Strom in Funktion der Spannung V ftir einen 
Zahler mit Innenkathode. Punkte: gemessen mit einem 
AuBenwiderstand von 5MQ., Kreise: gemessen mit einem 
AuBenwiderstand von 100 Q. Beides gemessen mit einem 
radioaktiven Praparat mit einem Flu8 
@®=11,2 Background. 


von 1,3% pro 100 V, wurde 
mit einer Spannung betrieben, 
die 100 V iiber der Einsatz- 
spannung lag. Nach 2 - 108 St6- 
Ben hatte er noch ein Plateau 
von 180 V mit einer mittleren 
Neigung von 3% pro 100 V. 
Man kann abschiatzen, daB unter 
den vorgegebenen Bedingungen 
rund 1,7 - 102° Alkoholmolekiile 
im Zahler vorhanden sind. 
Wenn man annimmt, daB fiir 
jedes erzeugte Elektron ein Al- 
koholmolekiil dissoziert und aus 
Kurve1 Fig.10 eine mittlere 


StoBgréBe von etwa 10®Coul entnimmt, so waren etwa 2,7 - 109 StéBe 
notwendig bis simtliche Alkoholmolekiile dissoziert sind. Die Beobach- 
tung, daB nach etwa 1/,) dieser StéBe eine merkliche Verschlechterung 
der Charakteristik eintritt, ist also durchaus im Einklang mit der Er- 


wartung. 


VI. Strom und Ladungsmenge. 


Ein wesentlicher Faktor beim Funktionieren des Zahlers ist die 
Ladungsmenge, die einem Impulse entspricht. Um sie zu bestimmen, 


q 
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wurde zunachst der durch den Zahler hindurchgehende Gesamtstrom 
mit einem Galvanometer gemessen in Funktion der angelegten Span- 
nung. Um den EinfluB des auBeren Widerstandes zu untersuchen, wurde 
einmal mit einem Widerstand ry = 5 MQ und das zweitemal mit y= 100 Q 
(innerer Widerstand des Galvanometers) gemessen. Die MeBresultate 
zeigen Fig.8 (Zahler ys— 
mit AuBenkathode) und 
Fig. 9 (Zahler mit Innen- 
kathode). Im = ersten 
Falle sind die Werte von 
I bezogen auf die Werte 
der Spannung V, an der 
Innenwand des Zahlers, 
wobei Vo aus der Glei- (050 T0116 1200 1250 1300 1360 1900 1460 1s00Vohk 
chung } ee ’—IR be- Fig. 10. Ladung pro Impuls fiir einen Zahler mit AuBenkathode. 
rechnet ist. (R — 408 Q Punkte: gemessen mit einem AuBenwiderstand von 5 MQ. Kreise: 


: - gemessen mit einem AuBenwiderstand von 100 Q. Beides gemessen 
ist der Widerstand der mit einem radioaktiven Praparat mit einem FluB 


Glashiille.) ®=11,9x Background. 

Die Betrachtung der Kurven zeigt klar, daB die Werte mit und ohne 
Widerstand praktisch die gleichen sind. Nur am Ende sieht man eine 
kleine Abweichung bei- Spannungswerten, bei denen schon spontane 
Entladungen auftreten kénnen. 

Die Ladung pro Impuls ist 
Q)=1/N, wenn N die Impulszahl 
pro sec ist. Die Kurven von Q, 
in Funktion der Spannung (Fig. 10 
und 11) dhneln den Stromkur- 


T 
| 
| 


SS 


I/Nx 70 9Coul| —> 
Dy 
w 


8 


ven. Man bemerkt zwei Zonen 7000 7050 1100 1150 1200 7250 1300 T350Volt 
Fig. 11. Ladungsmenge pro Impuls fiir einen Zahler 


In der ersten wachst Qo linear mit Innenkathode. Punkte: gemessen mit einem AuBen- 
mit der Uberspannung, in der _ widerstand von 5 MQ. Kreise: gemessen mit einem 


zweiten wachst Qylangsamer. Im AvsmnHentand von 100. Bede gems 
Falle des Zahlers mit Innenka- ®=11,2x Background. 

thode beobachtet man sogar eine 

Sattigungszone. Der Sattigungspunkt ist Q) = 6 - 10~® Coul. ‘Der Wieder- 
anstieg bei 1300 V setzt gerade dann ein, wenn Selbstentladung be- 
ginnt. Im Falle des Zahlers mit AuBenkathode wachst Q, im Bereiche 
der héheren Spannungen stetig. Ein Einflu8 des Widerstandesr ist 
nicht wahrzunehmen. Dieses Resultat bestatigt die Annahme, daB Qp 
nur von dem wirksamen Wert der angelegten Spannung und nicht vom 
AuBensystem abhangt. Man sieht also, daB bei Zahlern mit Selbst- 
léschung der AuBenwiderstand so klein gemacht werden kann, wie es 
die Verstarkung zulaBt. Durch VergréBerung von r wird nichts gewon- 
nen, weil der Léschungsmechanismus, die produzierte Ladung und damit 
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auch die Lebensdauer des Zahlers von vy unabhangig sind. Es empfiehlt 
sich im Gegenteil 7 klein zu machen, um die Zeitkonstante zu reduzieren. 

Beim Extrapolieren der J/N-Kurven in der Richtung nach 0 sieht 
man, daB sie die Spannungsachse bei ungefahr 980 V bzw. 1020 V schnei- 
den. Diese Werte reprasentieren daher die wahren Einsatzspannungen. 
Die mit dem Untersetzer gemessenen Einsatzspannungen von 1020 V 
bzw. 1060 V liegen hdher, weil nur von diesen Werten ab die Impulse 
eine ausreichende Amplitude besitzen, um registriert zu werden. 


Tabelle 2. Charakteristische Konstanten dey Zdahler. 


Spezifikation Zahler mit AuBenkathode Hit Pt ie A, 

- i | 9 cm Argon 9cm Argon 
SUSE Sama eh Fe a 4 cm Athylalkohol \4cm Athylalkohol 
Anodendurchmesser 27. 5 2s. . =] 0,1 mm 0,1 mm 
Kathodendurchmesser . fears etwa 3,7 cm etwa 2,3 cm 
Anodenmatenial Ay sch gsi sats uncut! Aste Chromnickel , Chromnickel 
Kathodenmla teria isan 7a mean arene . Aquadag- alkalisches Glas Kupfer 
Witksame sane emer eecee eo canteens: 38 cm 29 cm 
Kathodenstarke .... cd eR a | 0,7 bis 0,8 mm 
Impulszahl pro cm? und min 

(Background). . . al 1,6 SS) 
Plateaulange (an 10Zahlern gemessen) 240 bis 470 V | 160 bis 300 V 
Plateauneigung (Mittel von 10 Zahlern) 1,7% pro 100 V 3,6% pro 100 V 


Maximalwert von 10 Zahlern . 
Minimalwert von 10 Zahlern . 
Einsatzspannung (extrapoliert) . 
Q,/cm (Ladung pro Langeneinheit) 
Kapazitat: Anode-Kathode 


2,6% pro 100 V 4,9% pro 100 V 
1,2% pro 100 V 2,3% pro 100 V 
1020 V | 980 V 
0,14 + 10-® Coul | 0,14 + 10-®Coul 
34a 0 gee le? 2,854 a 


VII. Amplitude der Impulse. 


Die Spannungsamplitude U,,,, der Impulse, die an dem in Serie mit 
dem Zahler geschalteten MeBwiderstand 7 gemessen wird, sollte von der 
angelegten Spannung und dem Wert von y abhingen. Die Bestimmung 
der Amplitude wurde mit Hilfe eines Kathodenstrahlen-Oszillographen 
vorgenommen, dessen vertikale Platten direkt mit dem a4uBeren Wider- 
stand y verbunden waren. Zunachst wurde U,,,, in Funktion der Zahler- 
spannung mit einem festen Widerstand 7 = 2 - 10°Q fiir den Zahler mit 
AuBenkathode gemessen (Fig. 12). Die Spannungswerte sind schon die 
Werte der reduzierten Spannung V,, erhalten durch Subtraktion der 


Gegenspannung des Glases von der angelegten Spannung. Der Verlauf_ 


der Kurve entspricht dem der Ladungskurve (Fig. 10), wie zu erwarten 
war. Der Durchgang einer Ladung Q, durch den Widerstand muB ja 
eine Spannung hervorrufen, deren Amplitude proportional Q, ist, solange 
die Impulsform unverandert bleibt. Die Koinzidenz der Kurven U,,,, 


und Qy beweist also, daB die Impulsform nicht von der Spannung abhangt. 
Bemerkenswert ist jedoch der relativ kleine Wert von U,,,,. Man findet — 


t 


oft die Meinung vertreten, d 
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al} die Amplitude gleich der Uberspannung 


ist (Differenz zwischen angelegter Spannung und Einsatzspannung). 


Unsere Messungen zei- 


: : . 10 — . 
gen, daB U,,,x viel klei- wk 
ner ist als die Uberspan- | - 
° ns | ° 
nung. Die Unterbre- 2%-—————_+—_ 5 eu 
an | 

chung der Gasentladung on 
ist folglich nicht bedingt t ak | een 
durch die Verringerung = a 

: : ~ & te | 
der Spannung des Gases, > clas 
sondern hangt lediglich @|— | Rp gy Sa tT 
ab von der Wirkung der Load 
Schicht.positiver Ionen, jit# 1 1 <= ae aa 
die das Feld in der Nach- 7000 7700 7200 7300 7400 7500 7600 Volt 


Fi 


barschaft der Anode 
teduziert. Die einmal 
eingeleitete Entladung 


g.12. Spannungsamplitude der in einem AuBenwiderstand von 
200000 Q hervorgerufenen Impulse in Funktion der inneren 
Spannung V, fiir einen Zahler mit AuBenkathode. 


dauert bis zur Bildung einer Anzahl positiver Ionen, die hinreicht, um 
das Feld an der Anode auf einen unterhalb eines kritischen Wertes ge- 


legenen Wert zu reduzieren, 
der nicht mehr StoBionisa- 
tion und Multiplikationspro- 
zesse zulaBt. Deshalb ist die 
Ladungsmenge Q) unabhan- 
gig von y fiir einen Zahler 
von gegebenen Dimensionen 
undeine gegebeneGasfillung. 

Wir betrachten weiterhin 
die Beziehung zwischen der 
Amplitude von U,,,,. und dem 
Wert des Widerstandes r fiir 
verschiedene wahrend der 
Variation des Widerstandes 
konstant gehaltene Spannun- 
gen V. Solange 7 klein ist, 
ist die Abhangigkeit linear 
gemaB der Beziehung U,.,x = 
I,-7, aber schon bei Wer- 
ten von der GréBenordnung 
1000Q ist die Beziehung 


125 


Volt —m 


0 

707 10* 0 0* 7070hm 
Fig. 13. Spannungsamplitude derim AuBenwiderstand hervor- 
gerufenen Impulse in Funktion des AuBenwiderstandes fiir 


verschiedene Werte der angelegten Spannung V 
(Zahler mit AuBenkathode). 


nicht mehr linear. U,,,x wachst langsamer als 7. In Fig. 13 ist Wen Cat 
gestellt als Funktion von lgv. Man sieht, da8 man bei diesem MaBstab 
eine Gerade erhalt, so da man fiir Werte von oberhalb eines bestimmten 
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Wertes 7, (der von V abhangt) U.,ax = const « lg (r/r,) erhalt. Die Uber- 
legungen von Kapitel IV sind mindestens qualitativ auch auf diesen 
Fall anwendbar, wenn man den Widerstand R und die Kapazitat C 
des Glases ersetzt durch den AuBenwiderstand ry und die Kapazitat ¢ 
des MeBsystems (Kapazitat Anode-Kathode, Kapazitat der Oszillo- 
graphenplatten und der Verbindungsdrahte). Der Wert von c ist unter 
diesen Bedingungen von der GréBenordnung 5-107! F. Nach Gl. (5) 
wird ; 

U = ele = bn re). (10) 


Diese Gleichung, betrachtet als eine Beziehung zwischen U und 7, hort 
auf, eine Gerade darzustellen, wenn die Zeitkonstante 7c von der GréBen- 
ordnung der Dauer eines Impulses ist. Ist der Impuls rechtwinklig, 
so wird die Amplitude konstant. Hat der Impuls eine andere Form, setzt 
er sich zusammen aus einem Vorgang von sehr kurzer Dauer, gefolgt 
von einem zweiten langsameren, so wird nach der linearen Phase die 
Amplitude nicht konstant bleiben, sondern mit 7 wachsen, jedoch mit 
immer kleiner werdender Neigung. So aber verlauft der hier betrachtete 
Vorgang. Die erste rasche Phase des Impulses besteht in der Bildung 
und Sammlung der in den Lawinen freigemachten Elektronen. Diese 
Elektronen werden frei in einem Zylinder von sehr kleinem Radius um 
die Anode herum, besitzen eine sehr hohe Beweglichkeit und haben einen 
kleinen Weg innerhalb eines starken Feldes zuriickzulegen. In Uberein- 
stimmung mit den oben angegebenen Daten diirfen wir schlieBen, daB 
die Dauer dieses Vorganges von der GréBenordnung 1077 bis 10-6 sec 


ist. Die zweite Phase besteht in der Sammlung der positiven Ionen, die. 


von den Elektronen zuriickgelassen werden. Diese Ionen haben geringe 
Beweglichkeit und zum gré8ten Teil innerhalb des schwachen auBeren 
Feldes einen Weg zuriickzulegen, der praktisch dem Réhrenradius gleich 
ist. Die Dauer dieses Vorganges muB wohl gréBer als 10~4 sec sein, weil 
selbst mit einem Widerstand von 107Q die Amplitude noch nicht kon- 
stant wird. 


VIII. Photoelektrischer Effekt. 


Die Zahler mit AuBenkathode sind haufig stark photoelektrisch im 
Gegensatz zu der allgemeinen gehegten Meinung, daB dieser Effekt von 
der Anwesenheit von Metall im Zahler abhange. Man kénnte die Ur- 


sache der Erscheinung noch dem Chromnickeldraht der Anode zuschieben. — 


Zur Beseitigung jeden Metallteiles innerhalb des Zahlers bauten wir 
Zahler, die auch eine AuBenanode hatten. Sie bestand aus einer mit 
Quecksilber gefiillten Glaskapillare, die als Elektrode diente (Gross 
1948)!. Diese funktioniert nach dem gleichen Prinzip wie die AuBen- 


* Gross, B.: An. Acad. Brasil. Ci. 20, N 4 (pag III anexa) (1948). 
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kathoden der oben beschriebenen Zahler. Wir stellten fest, daB diese 
ganz aus Glas hergestellten Zahler gleichfalls photoelektrisch sind. Der 
Ersatz der Aquadag-Schicht durch eine leitende Salzlésung erhéht noch 
den photoelektrischen Effekt infolge der Verminderung der Licht- 
absorption. 

Wir méchten betonen, daB die oft starke Photosensibilitat der MAzE- 
Zahler dadurch bedingt ist, daB bei ihnen Photonen durch die meistens 
porése Graphitschicht hindurch leichter in den Innenraum eintreten 
konnen als bei Metallzahlern, sofern man nicht besondere SchutzmaB- 
nahmen trifft. Es handelt sich also nicht um einen Effekt, der bei diesen 
Zahlern starker auftritt, sondern 
er kann leichter beobachtet wer- 
den. Der Effekt scheint bei Zah- s 
lern mit Innenkathode aus Metall *%& 
bei gleichen Mengeneintretenden 
Lichts von gleicher Frequenz eher - Pa 
starker zu sein. bats 

Um die Bedingungen fiir das g vot sc ba au 80 


Auftreten des Effekts zu unter- oy re 
suchen, machten wir eine Reihe 
von Beobachtungen .an MAzE- 
Zahlern der oben beschriebenen 


Fig. 14. Sensibilisationskurven von zwei vorher un- 
benutzten Zahlern. N, Impulszahl ohne Licht (Back- 
ground); N, Impulszahl im Licht; Nm mittlere 
Anzahl der vorangegangenen Impulse. 
AuBenspannung: 1300 V. 


Konstruktion. Als Lichtquelle 

diente eine Fluoreszenzlampe von 20 W. Die Zahler waren in einem ge- 
schlossenen Holzkasten in einer Entfernung von 9cm von der Lampe 
montiert. 

Die bisherigen Ergebnisse unserer noch nicht abgeschlossenen Ver- 
suche sind im folgenden zusammengefaBt. 

Orientierende Versuche ergaben, daB der Photoeffekt von der Vor- 
behandlung des Zahlers abhangt. Um zumindest qualitativ reproduzier- 
bare Resultate zu erhalten, mu8 man also stets unter genau definierten 
Versuchsbedingungen arbeiten. Auch dann zeigen verschiedene Zahler 
infolge der verschiedenen Lichtdurchlassigkeit der Graphitschicht quan- 
titativ stark voneinander abweichendes Verhalten. 

Fig. 14 zeigt zwei charakteristische Kurven. Aufgetragen ist die 
GréBe (N, —N)/N) gegen N,,, wobei N, die Zahl der St6Be pro sec im 
Licht, N, diejenige ohne Licht (Background) bei der AuBenspannung 
V = 1300 V und N,, die gesamte mittlere Zahl der vorausgegangenen 
StéBe ist. Die Kurven geben also die Zunahme der StoBzahl pro sec 
infolge der Lichtbestrahlung mit der Zunahme der Gesamtzahl der StéBe. 
Die Kurven beziehen sich auf vorher noch nicht benutzte Zahler. 

Man sieht, daB bei beiden Kurven nach dem Einschalten zunachst 
kein Photoeffekt feststellbar ist. Dies gilt ganz allgemein. Kein neuer 
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Zahler ist photoelektrisch. Es besteht erst ein meBbarer Effekt, nach- 
dem eine gewisse Mindestzahl von Entladungen durch den Zahler ge- 
gangen ist. Die Lichtempfindlichkeit wachst mit der Zahl der voraus- 
gegangenen Entladungen, jedoch ist, wie man aus den Kurven der 
Fig. 14 sieht, Einsatzpunkt und Steigerung bei verschiedenen Zahlern 
sehr verschieden, wahrscheinlich zum gréBten Teil eine Folge der ver- 
schiedenen Lichtdurchlassigkeit der Graphitschicht. Es ist zu bemerken, 
daB die Innenspannung nicht konstant bleibt, sondern wegen der mit 
zunehmender StoBzahl wachsenden Gegenspannung U langsam ab- 
nimmt. Wegen der spater beschriebenen starken Spannungsabhangigkeit 

des Effekts wiirden die auf kon- 


4 stante Innenspannung bezogenen 
——- eee Kurven starker ansteigen. 


Oe Bei einem Zihler von hoher 


Lichtempfindlichkeit und einer 
} ; Spannung, die nicht hoch genug 


; | a tiber der Einsatzspannung liegt, 
Roe iy A kann der Fall eintreten, da8 im 
4 ea Licht die Impulszahl pro sec sinkt 

ene Ane 2 und schlieBlich die Entladungen 


Fig. 15. Zwei Sensibilisationskurven desselben Zahlers. §anz aufhéren. Man konnte den 
a Nach einer Neufiillung; ble Jahr nach der ersten Eindruck gewinnen, daB die Im- 
Onde ahasties Re tnaca. abo; a, Sais pulszahl durch das Licht verrin- 

gert wird. Tatsachlich wird aber 
die Impulszahl zunachst erhoht und mit ihr durch eine allmahliche Auf- 
ladung auch die Gegenspannung U des Glases, wodurch V —U unter 
den Wert der Einsatzspannung sinkt und dadurch die Entladungen zum 
Aufhéren bringt. Eine hinreichende Erhéhung der angelegten SpannungV 
zeigt die wahre Ursache dieser Erscheinung. 

Nach Abschalten der Spannung nimmt die Lichtempfindlichkeit 
langsam ab. Ein einmal lichtempfindlich gemachter Zahler, der einige 
Wochen oder Monate unbenutzt geblieben ist, zeigt bei Wiederinbetrieb- 
nahme zunachst einen sehr kleinen Effekt. Dies zeigt die obere Kurve } 
der Fig. 15, die mit demselben Zahler erhalten wurde wie die untere 
erste Kurve a, der aber drei Monate nach Aufnahme der ersten Kurve 
unbenutzt geblieben ist. Die Empfindlichkeit ist fast auf 0 zuriick- 
gegangen. Diesmal geniigt aber eine sehr kleine StoBzahl, um den Effekt 
stark zu erhdhen. Daher ist die Steilheit der Kurve 6 im Anfang sehr 
groB, verringert sich aber mit zunehmender Anzahl der vorausgegan- 
genen Entladungen sehr erheblich. 


Die Empfindlichkeit wachst mit der angelegten Spannung. Da die 


Lichtempfindlichkeit eines jeden Zahlers beim Unterbrechen der Span- 
nung zuriickgeht, um bei von neuem angelegter Spannung wieder rasch 


—— eo a ae 
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anzusteigen (s. oben), konnte ein Vergleich bei verschiedenen Span- 
nungen nur mit dauernd angelegter und stetig variierter Spannung vor- 
genommen werden an einem Ziahler, der auf dem flachen Ast der Sen- 
sibilisationskurve (Fig. 15) arbeitete. In diesem Ast kann die Zunahme 
der Lichtempfindlichkeit durch die wih- 
rend der Messung standig wachsende Ge- : 
samtzahl der Entladungen klein gemacht 
werden im Vergleich mit der durch die 
Anderung der Spannung bedingten An- 
derung der Lichtempfindlichkeit, wenn 
mit einer kleinen Anzahl von Entladun- 
gen gemessen wird. Es wurde deshalb 
(bei abnehmender Spannung) mit der 
kleinstméglichen Anzahl von Entladun- 
gen fiir jeden Spannungswert gemessen. rT Ty, 7200 Volt 7300 
Die Kurven der Fig.16 zeigen die so ge- _ Fig. 16. Lichtempfindlichkeit eines Zahlers 
messene Zunahme der Lichtempfindlich- OE isa al a ieee. 

; . Ss : s ZV; nktion der 
keit eines Zahlers innerhalb des Pla- Innenspannung V—U, 
teaus, a) mit der duBeren Spannung V, b) 
mit der Innenspannung V— U. Das Anwachsen der AuBenspannung 
von 1035 bis 1300 V.erhéht bei diesem Zahler die Lichtempfindlich- 
keit ungefahr auf das 6fache. Der Unterschied zwischen beiden Kurven 
ist in diesem Falle relativ klein, da die 
Lichtempfindlichkeit des benutzten Zah- 
lers klein war. 7 ey 

Wurde die Gasfiillung eines licht- 220 
empfindlich gewordenen Zahlers entfernt SI 


- Jue Se Hh 
und der Zahler einige Tage unter Va- +, | 
kuum ohne Erhitzung ausgegast und ~ Oi 
dann wieder gefullt, so verschwand die 0 2 0 18, 100 «126 
Lichtempfindlichkeit stets vollkommen Nm 70-——> 
und der Zahler arbeitete wie ein unbe- Fig.17. Zwei Sensibilisationskurven des- 


7 : ; selben Zahlers. a Unbenutzt; b nach Neu- 
nutzter Zahler. Die Kurven der Fig. 17 fiillung. AuBerlspannung: 1300 V. 


zeigen einen solchen Fall. 


Auch durch Erhitzung kann die Lichtempfindlichkeit eines Zahlers 
verringert werden. Hinreichend hohe und lange Erhitzung kann sogar 
seine Lichtempfindlichkeit wieder auf 0 zuriickbringen. Es tritt jedoch 
durch langere Erhitzung eines Zahlers, sobald die Temperatur etwa 
150°C erreicht, eine Verschlechterung seiner Charakteristik ein, ver- 
mutlich die Folge des Freiwerdens von Gasen aus der Glasoberflache, die 
bei den Entladungen negative Ionen bilden und dadurch Doppelimpulse 
verursachen. Bei normalem Betrieb stellt sich jedoch die urspriingliche 
Charakteristik langsam wieder ein, wohl infolge der Wiederadsorption 
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Tabelle 3. 
Temperatur | Erhitzungszeit (N,—N,)/No Plateaulange | Plateauneigung 
2G min bei 1300 V Vv | % pro 100 V 
ee LUE Ey DUE EEEEEE EEE EEE EEEESEEEEEEEEEE 
| | 
= — 134 350 4,3 
100 60 134 390 3,2 
150 5 79 350 3,2 
150 60 29 400 BaF 
150 120 0,6 270 73 


der frei gewordenen Gase. Tabelle 3 zeigt das Verhalten eines Zahlers 
nach verschieden hohen und langen vorausgegangenen Erhitzungen. 

Die Reduktion der Lichtempfindlichkeit eines Zahlers durch Er- 
hitzung ist nicht von Dauer. Bei einer Erhitzung, die gerade ausreicht, 
um die Lichtempfindlichkeit fast zum Verschwinden zu bringen, ist 
schon innerhalb von Stunden nach der Abkihlung die reduzierte Licht- 
empfindlichkeit ohne Entladungen wieder auf ein Vielfaches gestiegen. 

Es ist schwer, fiir die photoelektrischen Erscheinungen eine befrie- 
digende Erklarung zu geben. Der Versuch, metastabile Atome zur Er- 
klarung heranzuziehen, scheitert an der kurzen Lebensdauer dieser 
Atome. Wir kénnen einstweilen nur folgendes feststellen: 

a) Da die Lichtempfindlichkeit eines unbenutzten Zahlers 0 ist und 
die eines gebrauchten Zahlers bei sorgfaltiger Erneuerung der Gasfiillung 
vollkommen verschwindet, scheinen Atome der Fiillungsbestandteile, die 
nicht im Normalzustand sind, die Quellen der Photoelektronen zu sein. 

b) Die Tatsache, daB die Lichtempfindlichkeit auch durch Erhitzung 
des Zahlers zuriickgeht, durch die vermutlich nur adsorbierte Gase frei 
werden, macht es wahrscheinlich, daB nur eine diinne Oberflachenschicht 
von an der Kathode adsorbierten Gasen wirksam ist und da8 nur fiir 
diese die Loslésungsarbeit klein genug ist, um Photoemission durch 
sichtbares Licht méglich zu machen. Die Riickkehr der Lichtempfind- 
lichkeit beim bloBen Lagern nach der Abkiihlung kénnte durch eine 
Wiederadsorption erklart werden. (Bei einer sorgfaltigen Neufiillung 
wurde eine Wiederkehr der Lichtempfindlichkeit beim bloBen Lagern 
nicht beobachtet.) 

c) Die nach der Erhitzung des Zahlers beobachtete Anderung der 
Charakteristik ist vermutlich nur eine gleichzeitig auftretende Erschei- 
nung, die keinen kausalen Zusammenhang mit der Anderung der Licht- 
empfindlichkeit hat. Sie ist zwanglos damit zu erklaren, daB bei der 
Erhitzung auch solche adsorbierten Gase frei werden, die bei Entla- 
dungen negative Ionen bilden?. 


' Anmerkung bei der Korrektuy: Weitere Versuche ergaben: a) Zahler mit einer 
Fillung aus trockener Luft (90 mm) und Alkohol (10 mm) zeigen auch nach Durch- 
gang einer sehr groBen Zahl von Sté8en keinen meBbaren Photoeffekt. Die An- 
wesenheit von Sauerstoff vermindert also die Lichtempfindlichkeit, wahrscheinlich 
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Die vorliegende Arbeit wurde in der Abteilung ,,Elektrizitat und 
elektrische Messungen‘' des , Instituto Nacional de Tecnologia‘‘ in Rio 
de Janeiro mit Mitteln ausgefiihrt, die vom ,,Conselho Nacional de 
Pesquisas‘ zur Verfiigung gestellt wurden. Der Verfasser ist dem 
Generaldirektor des Instituts, Professor E. L.pa Fonseca Costa fiir 
seine Unterstiitzung der Arbeit sehr zu Dank verpflichtet. Desgleichen 
dankt er dem Direktor der Abteilung, Professor B. Gross fiir die An- 
regung zu dieser Arbeit und seine stete Anteilnahme wie auch fiir die 
Erlaubnis die von ihm entwickelte mathematische Theorie im Abschn. IV 
fiir diese Arbeit zu verwenden. 


durch direkte Einwirkung auf die Wandemissionszentren. Die Verschlechterung 
der Charakteristik und das Verschwinden des Photoeffektes, die nach Erhitzung 
gleichzeitig beobachtet wurden, haben also wohl doch eine gemeinsame Ursache 
im Freiwerden von Sauerstoff. b) Zahler mit reiner Alkoholfiillung (30 mm) sind 
besonders stark lichtempfindlich. Man wird also annehmen, wie dies schon von 
H. ScuHwarz (Il. c.) getan wurde, daB es die Spaltungsprodukte des Alkohols sind, 
die sich an der Wand anlagern und die Herabsetzung der Loslésungsarbeit bedingen. 
Hiermit laBt sich auch zwanglos die Abhangigkeit des Effektes von der Zahl der 
durchgegangenen StéBe deuten. 


Rio de Janeiro (Brasilien), Instituto Nacional de Tecnologia. 
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Zeitschrift fiir Physik, Bd. 134, S. 642—644 (1953). 


Nachtrag zu ,,Kernquadrupolspektren 
in zwei Bortrialkylen“. 
Von 
H. G. DEHMELT*. 


(Eingegangen am 16. Februar 1953.) 


Der Vergleich der Quadrupolkopplungskonstanten in den beiden 
untersuchten Verbindungen hatte gezeigt, daB der Feldgradient am Ort 
des Borkernes praktisch allein durch das BC;-Geriist bestimmt ist. Die 
Bor-Kohlenstoffbindungen sind kovalente Einfachbindungen mit etwa 
25% ionischem Anteil!. Dies la8t sich durch die Annahme zweier Struk- 
turen A, B beschreiben, zwischen denen die Molekiile resonieren?. 
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Der prozentuale Anteil der beiden Strukturen ist zu etwa 25% A und 
75% B durch die Forderung bestimmt, daB die C-Atome formale La- 
dungen von —0,25e und das Bor-Atom von +0,75 e tragen sollen. 
Beide Strukturen tragen nun zum Feldgradienten py, , entsprechend ihrem 
Gewicht bei. Wie bereits diskutiert, entspricht A ein Feldgradient vom 
gleichen Betrage wie fiir ein atomares p-Elektron in der 2s 2f?-Kon- 
figuration des neutralen Bors. Die Unsymmetrie der Struktur B ist nur 
scheinbar. Man muB sich vorstellen, daB die negative Ladung sich im 
Zeitmittel gleichlange auf allen drei C-Atomen aufhalt. Die Struktur B 
andererseits fiihrt zu einem Feldgradienten } des Betrages wie fiir ein 
p-Elektron in einer zwischen 2s 2 und 24? liegenden Konfiguration 
des einfach tonisierten Bors. 


Fiir die atomaren Feldgradienten gilt: 


Pz2(P) = const A v(p)/Z;, 


* DEHMELT, H.G.: Z. Physik 133, 528 (1952). 

* Der Elektronegativitatsunterschied +. — ¥p betragt 0,5. Hieraus ergibt sich 
nach einer aus dem Vergleich der Quadrupolkopplungskonstanten teilweise ioni- 
scher Molekiile gewonnenen empirischen Beziehung — W. Gorpy, J. Chem. Phys. 
19, 792 (1951) — der obige Ionenanteil von 25%. 


2 Vgl. Linus Pautine: Nature of the Chemical Bond, Kap. II, Abschn. 12. 
Oxford University Press 1940. 
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worin A »(p) die Dublett-Aufspaltung des den Feldgradienten erzeugenden 
p-Elektrons und Z; die effektive Kernladungszahl bedeuten. Unter der 
Annahme von RussEL-SAUNDERS-Kopplung laBt sich Ay(p) fiir ein 
p-Elektron in der 2s 2?-Konfiguration aus den Multiplettaufspaltungen 
der Terme dieser Konfiguration errechnen!. Da LAnpé&s Intervallregel 
fiir diese Terme jedoch nicht gut erfiillt ist, ist dieser Weg nicht sehr 
zuverlassig. Man erhalt fiir A»(f) aus der Gesamtaufspaltung des 
*P-Terms 12,4cm? und aus der Aufspaltung des ?P-Terms 18 cm™. 

Andererseits laBt sich zeigen, daB das f-Elektron in der 2s 2p?- 
Konfiguration ebensofest gebunden ist wie in der durchsichtigeren 
2s 2p-Konfiguration. Es ergibt sich namlich fir die Differenz des 
Schwerpunktes der Terme der 2s? 2f-Konfiguration und des 2s?1S- 
Terms des B II 67-10% cm. Den gleichen Wert findet man fiir die 
Differenz der Schwerpunkte der 2s 2£? B I-Terme und der 2s 2 B II- 
Terme. Hieraus folgt, daB 4y(p) fiir beide Konfigurationen gleich sein 
sollte? und man kann fiir diese GréBe den Betrag der Dublettaufspaltung 
des 28° 2p7P-Terms, 16cm, annehmen. 

Fiir die Struktur B ergibt sich das zugehérige Av(p) direkt gleich 
den Gesamtaufspaltungen? der ?P-Terme der 2- und der 2s 2f-Kon- 
figuration des BII zu 22,4 bzw. 22,8 cm™ also etwa 23cm. 


Fiir die beiden Strukturen A, B erhalt man nun Feldgradienten pro- 
portional zu 16 cm™ und §- 23 cm t= 15,3 cm + also praktisch gleichen 
Betrages. Dementsprechend geht die Unsicherheit in der Abschatzung 
der Anteile der Strukturen A, B gar nicht-in die Evmittlung des mole- 
kularen Feldgradienten ein. In der Veréffentlichung war eine kleinere 
Ionizitat von 6% angenommen worden und irrtiimlicherweise die kom- 
pensierende Erhéhung des Feldgradienten durch die positive Ladung 
am Bor nicht beriicksichtigt worden. Somit gilt: 


Pz (BCs) =O. .\7, 0 I) 2S 1,44 A 401 cgs, 


womit man die in Tabelle 1 angegebenen Werte fiir die Quadrupolmo- 
mente erhalt. Die Werte sind mit dem von STERNHEIMER angegebenen 


Tabelle 1. 


Q 


10-*4 cm? 


€Q gz2/h(P) 
MHz 


1 Vgl. z.B. Waite, H.E.: Introduction to Atomic Spectra, Abschnitte 12.7 
und 14.3. New York u. London: McGraw-Hill 1934. 

2 Lanp&, A.: Z. Physik 25, 46 (1924). 

3 GoupsmiT, S.: Phys. Rev. 43, 636 (1933). 
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Korrektionsfaktor C(Bor)=1,1241 fiir die Abschirmung des Kern- 
quadrupolmomentes durch die inneren Schalen multipliziert. Zur wei- 
teren Kontrolle wurde 7 fiir das #-Elektron der 2s? 2-Konfiguration 
numerisch mit Hilfe der HARTREE-Funktion? berechnet und hiermit in 

» befriedigender Ubereinstimmung mit dem Wert aus der Dublettaufspal- 
tung erhalten: 


Oe se 


" ne ’ 


@z;(HARTREE) = 1,38 - 10! cgs. 
Durham, N.C., USA., Department of Physics, Duke University. 


1 STERNHEIMER, R.: Phys. Rev. 86, 316 (1952). 
2 Brown, F. W., J.H. BARTLETT u. C. G. Dunn: Phys. Rev. 44, 296 (1933). 
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Zeitschrift fiir Physik, Bd. 134, S. 645—647 (1953). 


Zur Messung und Regpistrierung 
kurzer Zeitintervalle* 


Von 
JAN GROENEVELD. 
Mit 3 Figuren im Text. 


(Eingegangen am 11. August 1952.) 


Die kiirzlich von L. BERGMANN beschriebene Methode! zur Sichtbar- 
machung von Wechselspannungen mit Hilfe von Staubfiguren la8t sich 
in einfacher Weise fiir Kurzzeitmessungen verwenden. Als Unterlage 
fiir die Staubfiguren kann man ein gewoéhnliches Aluminiumblech neh- 
men, das sich mit der Zeit mit einer diinnen Oxydhaut iiberzogen hat. 
Der AnschluB an die Wechselstromquelle erfolgt zweckmaBig kapazitiv. 
Das Problem der Kurzzeitmessung besteht darin, die eas heme 
unter dem gleitenden Finger zu steuern. 

Wenn man die MeBplatte kapazitiv mit der Wechselstromquelle ver- 
bindet und gleichzeitig erdet, dann bleibt die Zeichnung aus. Die ge- 
wiinschte Steuerung kann man mit einem Schalter in der Erdleitung 
erreichen, wenn man diesen Schalter durch den zu messenden Vorgang 
betatigt. Fiir die Kurzzeitmessung stehen vier Méglichkeiten zur Ver- 
figung. Man miBt die Zeit von 


Erde abgeschaltet bis Erde eingeschaltet, 
Erde abgeschaltet bis Netz abgeschaltet, 
Netz eingeschaltet bis Netz abgeschaltet, 
Netz eingeschaltet bis Erde eingeschaltet. 


fy 


Die beiden ersten Verfahren ergeben besonders einfache Schaltungen. 
Als Beispiel bringen wir die 


Messung einer Fallzeit. 


In Fig.1 bedeutet J eine vertikale Fiihrungsstange (Fahrradspeiche), 
die kapazitiv mit der Wechselstromquelle verbunden ist. Der metallische 
Fallkérper 2 hat eine zentrale Bohrung fiir die Fiihrungsstange und eine 
seitliche Bohrung fiir den Stift 3, der den Fallkérper tragt und erdet. 


* Der Abdruck dieser Arbeit mute zuriickgestellt werden, weil eine kleine 
Mitteilung ahnlichen Inhalts in einer anderen Zeitschrift erschienen war. Jetzt 
hat sich am Schlu& des Bandes die Gelegenheit ergeben, den bereits gesetzten 
Text noch zum Abdruck zu bringen. Die Herausgeber. 

1 BERGMANN, L.: Z. Physik 121, 611 (1951). Dort auch die schon 1873 begin- 
nende Geschichte der Methode. 
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Die MeBplatte ist mit einem Gleitkontakt (Krokodilklemme) am unteren 
Ende der Fithrungsstange angeschlossen. (M ist der Deutlichkeit halber 
im GrundriB statt AufriB gezeichnet.) Wenn nun der Stift ,,3 gezogen 
wird, wihrend ein Finger der anderen Hand iiber die mit Schwefel 
eingeriebene MeBplatte gleitet, dann wird die Erdung in dem Augenblick 
unterbrochen, wo der Koérper zu fallen beginnt. Die Figurenzeichnung 
setzt im gleichen Augenblick ein und ist beendet, wenn der Fallkorper 
den Gleitkontakt abstreift und damit 
das Netz abschaltet. Es ist darauf 
zu achten, da der gleitende Finger 


Fig. 4. 


Fig. 1. Messung einer Fallzeit. 2 Metallklotz auf einer Fiihrungsstange (Fahrradspeiche); 3 Metallstift, der 

horizontal herausgezogen werden kann und den Klotz frei gibt; 4 primitive horizontale Fiihrung; 5 Gleit- 

kontakt, der am Schlu8 des Fallweges die MeBplatte von der Fiihrungsstange abschaltet; 6 Spur des Fingers, 

der in der Pfeilrichtung tiber die MeBplatte hinweg bewegt wird. Als Kondensator C gentigt eine doppel- 

adrige Leitungsschnur von 1m Lange, deren eine Ader mit der Stromquelle und deren andere Ader mit 
der Fiihrungsstange verbunden ist. Gleiches gilt von dem Kondensator C in Fig. 3. 


Fig. 2. Sechs Reihen von Zeitmarken fiir den gleichen Fallweg sin Fig. 1. Abstand je zweier Sicheln = 4/,),sec. 
Die 3. und 6. Reihe ist der Deutlichkeit halber mit Tusche nachgezeichnet worden. 


schon in Bewegung ist, wenn der Stift gezogen wird. Die MeBplatte 
legt man am besten auf einen Tisch, an dem sich kein NetzanschluB 
befindet. Das Ergebnis fiir sechs Versuche mit 20cm Fallweg zeigt 
Fig. 2. Alle sechs Ablesungen ergeben den Sollwert 0,20 sec. Der ab- 
solute Fehler einer Messung betragt etwa 5 msec. Der prozentuale 
Fehler ist naturgemaB um so kleiner, je langer der Fallweg ist. Mit 
einem Fallweg von 2 cm beginnend, kann man in schneller Folge eine 
Wertetabelle aufnehmen. 

Weitere Anwendungen seien nur angedeutet. Legt man in die Netzzuleitung — 
und die Erdungsleitung je einen Lamettafaden, dann kann man Geschwindigkeiten 
messen, wenn man diese Faden in der Art einer Startleine und Zielleine zueinander 


parallel spannt und durch den bewegten Kérper nacheinander zerreiBt und zwar 
die Erdleitung zuerst. 


Liegen diese Faden in einer Vertikalebene tibereinander, dann kann man die 
Leistung messen, die eine Versuchsperson verrichtet, wenn etwa ein 5 kg-Stiick a 
schnell durch die Me®strecke gehoben wird. 
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Registrierung des zettlichen Verlaufs einer Bewegung. 

Man kann den gleitenden Finger durch einen Metallstab S ersetzen 
und eine Relativbewegung zwischen dem Stab und der MeBplatte M 
herstellen, Beispiel in Fig. 3. Mit diesem Hilfsmittel la8t sich der zeit- 
liche Ablauf einer Bewegung registrieren. Man kann mit ihm recht 


Fig. 3. Anordnung zur Registrierung eines zeitlichen Verlaufes. M MeBplatte. Der gleitende Finger ist durch 
einen gleitenden Metallstift S ersetzt. Er wird mit Rollen oder Radern R relativ zur Mefplatte auf einer 
geraden Bahn oder auf einer Kreisbahn bewegt. 


einfach wichtige Gesetze der Mechanik quantitativ vorfiihren. (Grund- 
gesetz, Impulssatz, StoBgesetze usw.) Einzelheiten werden in den Zeit- 
schriften fiir Schulphysik beschrieben!. az 


Peine, Oberschule fiir Jungen. ; 


1 GROENEVELD, J.: Praxis der Physik, Chemie und Photographie, Bd. 4, 

S. 189 und 259, 1952 und Bd. 2, S.4, 1953. —- Der mathematische und natur- 
wissenschaftliche Unterricht, Bd. 5, H. Be 4952/53. - 
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